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Diffraction des électrons par le graphite 
par Jean Hoerni (Genéve). 
(16. V. 1950.) 


Résumé. La théorie dynamique de la diffraction est appliquée au graphite, 
et ses résultats sont vérifiés expérimentalement. Chaque observation se trouve ex- 
pliquée par la théorie et donne des résultats numériques précis sur le cristal et sa 
structure. L’étude des différentes variétés de graphites donne des renseignements 
nouveaux sur la disposition des couches atomiques successives. 


Introduction. 


L’étude rigoureuse de la propagation d’ondes a travers un milieu 
périodique est donnée par la théorie dynamique, qui a fait l’objet 
des travaux d’Ewaup (1933) pour les rayons X dans les cristaux, 
et a été appliquée a la diffraction des électrons par Berne (1928), 
Lave (1944) et Furs (1938), entre autres. Dans le domaine expéri- 
mental de ce second cas, & part Suinowara (1932), qui a recouru 
a cette théorie dans |’interprétation des enveloppes et des bandes 
de Kixucut, c’est en 1940 seulement que MacGriuLavry en donne 
une vérification marquante, mais fragmentaire, d’aprés une photo- 
graphie publiée par Kosse, et M6LLENsTEDT (1939). Ces auteurs 
ont inauguré une nouvelle technique expérimentale, que nous avons 
reprise dans le présent travail. Notre intention a été de relier da- 
vantage que cela n’a été le cas jusqu’a présent, l’expérience et la 
théorie, par une vérification plus systématique de cette derniére. 

On sait que les calculs ont été développés pour des cristaux 
s’étendant indéfiniment dans deux dimensions, et limités dans la 
troisieme par deux faces paralléles. A cause de la forte absorption 
des électrons dans la matiére, l’épaisseur du cristal ne doit pas 
excéder 2000 A environ si l’on veut étudier, comme nous |’avons 
fait, la diffraction « par transmission». Notre choix, ainsi limité a 
des substances clivables, s’est porté sur le graphite, qui présente 
les avantages suivants: grande facilité de préparation, systéme 
cristallin simple (hexagonal), atomes de petit nombre atomique. 
Le graphite présente en outre une modification rhombohédrique, 
découverte par Lipson et Sroxes (1942) sur des diagrammes de 
poudre pris aux rayons X, et que nous avons clairement mise en 
évidence sur des cristaux uniques. 
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§ 1. Données théoriques du probléme. 


Nous situerons l’origine des coordonnées sur la face du cristal frappée par les 
électrons (face d’entrée). Si l’on désigne par n un vecteur unité normal 4 la face 
de sortie (fig. 1), et par D l’épaisseur du cristal, les deux faces sont définies par 


nr=0, 
nr=D. 


(1) 


Le cristal lui-méme résulte de la juxtaposition de mailles élémentaires cons- 
truites sur les trois vecteurs de base a; (i = 1, 2, 3). Nous ne nous occuperons 
que du cas ou a, est perpendiculaire 4 a, et a2, et paralléle 4 n (a, et a, étant 
paralléles aux faces du cristal). Les phénoménes de diffraction mettent en jeu le 


réseau réciproque, de vecteurs de base 6; (k = 1, 2, 3) satisfaisant aux relations 








Fig. 1. 
Surface de dispersion dans le cas d’une onde (up, Ky) intense a l’intérieur du cristal. 
La construction indiquée permet d’associer & tout vecteur k de l’onde incidente 
le vecteur k, satisfaisant aux conditions aux limites, et le vecteur K de l’onde a 
la sortie. 


Le potentiel ® (r), nul 4 l’extérieur du cristal, est triplement périodique a l’in- 
térieur (0 < nr < D), 4 part de petites perturbations prés des faces, que nous 
négligeons; on peut donc le développer en triple série de FouRIER: 


D(r) = F'D, cP *F One, (2) 


ou n est un indice triple, ®, = ©*,, et b, = n, b, + nz by + Ng by (Nj, No et Ng 
entiers). 

Nous pouvons maintenant esquisser la théorie dynamique de la fagon suivante: 

On admet que les élections ne perdent pas d’énergie en traversant le cristal — 
qu’ils ne subissent que des chocs élastiques — et l’on cherche d’abord les ondes 
possibles dans un milieu infini, ot le potentiel est donné par (2), et pour une énergie 
donnée # des électrons. La solution de l’équation de ScHRODINGER est alors un 
champ d’ondes planes*): 


u(r) = d'une? *tkar, (3) 


*) Une solution plus générale dépendrait du temps par le facteur e?” $(Bia) 


dont il n’est pas nécessaire de s’occuper dans les phénoménes stationnaires. 
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ot les u,, doivent satisfaire aux équations de récurrence 


a — £5 ke 
i Un— D> Eng tq = 9; (4) 
q+=n 
et les k, aux relations 


k, = ky + 6, (5) 


k vaut ici l’inverse de la longueur d’onde qu’auraient les électrons dans le vide 
(k = V2mE/h; m = masse de Vélectron), et les coefficients « sont définis par 


& = 1+ ®,/P = 1+@moyen/P, (6) 
&, = ©, /P (n + 0), 


P étant le potentiel accélérateur des électrons. 

Pour le graphite, et P = 50000 volts, on a: e¢ ~1+10-4 ~1 et ¢, ~5-10°5. 
Les équations (4) étant linéaires et homogénes, il existe une condition de compa- 
tibilité (annulation du déterminant formé par les coefficients) qui permet de 
calculer*) ky et grace a (5) les autres k, (pour une orientation de k, donnée). 
On trouve en fait plusieurs valeurs propres pour ky, d’ott en définitive plusieurs 
champs d’ondes du type (3), dont chacun est solution indépendante de |’équation 
de Scur6épinceR. Les amplitudes relatives de ces différents champs d’ondes 
seront déterminées, lors du retour au cristal fini, par les conditions aux limites, 
existant sur la face d’entrée entre la solution générale trouvée pour le milieu 
périodique et la solution pour le vide (l’onde plane incidente). Les conditions aux 
limites sur la face de sortie permettront finalement de calculer et de comparer 
avec l’expérience la diffraction due au cristal. 

Les calculs auxquels conduirait la théorie dans le cas général seraient inextri- 
cables, aussi allons-nous passer en revue plusieurs cas particuliers, suggérés par 
lexpérience, et qui suffiront 4 l’interprétation de toutes les figures de diffraction 
observées. 


§ 2. La figure de diffraction ne montre qu’un seul spot intense. 


Ce cas simple servira 4 préciser certaines notions. Soit uw, l’amplitude de l’onde 
intense 4 l’intérieur du cristal et k, son vecteur d’onde. Nous conviendrons de 
ésigner cette onde wp e ar la notation (u,, ky) et ferons de méme pour tou 
d tte onde u, e”***” par la notation (uw, ky) et ferons di toute 

onde. L’une des équations (4), a savoir: 


Ke—e,k? 

me Uo— L Eq Ug=0, 
ne peut étre satisfaite que si ky—~ Ve, k, puisque tous les ¢,, sont du méme ordre 
et que les u,, sont trés petits par hypothése. L’onde (uo, ko) est alors simplement 
Ponde incidente (A, k), qui s’est réfractée dans un milieu de constante diélec- 
tr.que &. Les conditions de continuité auxquelles sont soumis, sur les faces du 
cristal (1), la fonction d’onde et son gradient, impliquent, pour la face d’entrée, 
Pégalité des composantes tangentielles de k et ky: 


k; = ky t? 
et encore 
A = Wy. 


4) ky = | ko|- 
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Nous négligeons en effet l’onde réfléchie sur cette face vu que 1. Les 
mémes conditions aux limites appliquées a la face de sortie donnent: 


kot = Ko: (Ky = k), 
et 

Up et tikonD _ U, er tt KonD | 
ou (Uy, Ky) est onde intense sortant du cristal et dont on observe l’intensité 
U, U% = |U, 2 sur un écran ou une plaque photographique. 

La numérotation des k,, selon (5) laissait le choix de ky arbitraire; nous l’avons 
une fois pour toutes déterminé comme le vecteur de l’onde qui reprend 4 la sortie 
du cristal la direction de l’onde incidente. Lorsque k varie en direction, mais que, 
d’aprés la construction de la figure 1, l’extrémité de ky reste attachée au point 
b, = O du réseau réciproque du cristal, l’origine de k, décrit une surface qui se 
réduit, dans le cas particulier de ce paragraphe, a une sphére (figure 1). Cette 
surface posséde dans le cas général du paragraphe 1 plusieurs nappes, puis qu’il 
existe alors plusieurs valeurs propres de k, pour une direction donnée. Nous nom- 
merons cette surface (lieu des origines du vecteur ky) la surface de dispersion et 
nous allons étudier ses modifications successives en présence de deux spots in- 
tenses ou davantage dans la diffraction. 


§ 3. La figure de diffraction montre deux spots intenses. 
Supposons qu’a cété de l’onde (uo, ko), Ponde (u,,, K,,) soit intense 4 l’intérieur 


du cristal, donnant ainsi lieu & une onde diffractée intense (U,,, K,,) & la sortie. 
En approximant 4 l’unité ¢), le systéme d’équations (4) se réduit a: 


2 2 
kk 
—— lg —'E 5, Uy, = 0, 


k2 


(7) 


— Em Ugt- 


car les autres u, sont négligeables par hypothése. L’introduction des variables 
% et x,,, définies par 
% =—k-k, 
kak (8) 
Lm = K—Km » 
facilite le calcul des valeurs propres de ky. L’annulation du déterminant des coeffi- 
cients en (7) donne 
Hp Lm = | Em |? h?/4 (9) 


car dans le cas qui nous occupe, les x sont de l’ordre de 10-8 A-1, k de 20 A-1, et 
les termes d’ordre supérieur sont négligeables. 

D’aprés la figure 2, la surface de dispersion s’écarte d’une sphére — dégénérée 
a Péchelle du dessin en un plan — lorsque celle-ci coupe une autre sphére, de 
méme rayon k et centrée au point 6,,. La surface de dispersion, qui présente 
maintenant deux nappes, est de révolution autour du vecteur 6,,, et la figure 2 
en montre la trace (hyperbole) dans le plan contenant ky et k,,. L’angle 2 © sous 
lequel l’intersection des sphéres a lieu est donné par la relation: 


2ksin O = 6,, (10) 


qui n’est autre chose que la loi de Braga puisque k = 1/ et que b,, est l’inverse 
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de la distance entre deux plans réticulaires d’indices de MILLER m, m, m3; lorsque 
les m,; sont multiples d’un entier N, (10) s’écrit: 


2ksin 0 = Nbmjw 


(réflexion du Niéme ordre sur le plan d’indices m,/N, m,/N, m,/N). 

Les deux nappes de la surface de dispersion donnent lieu 4 deux champs d’ondes, 
que nous distinguerons par l’indice supérieur 1 = 1, 2. Chaque champ posséde 
deux ondes: (uw), kj) et (ui, ki, = k'+b,,), le rapport p* entre ui et ub, étant 
fixé par (7): ‘ ‘ 

A} a4 
a 2 


=, = 
Em k 


(11) 


spheres de 
fe "ayon 4 


Fig. 2. 
Surface de dispersion dans le cas de deux ondes (up, ko) et (u,,,k 
Vintérieur du cristal. 
Les deux nappes hyperboliques de la surface s’appuyent sur deux sphéres de rayon 
k, centrés aux points 0 et 6,, du réseau réciproque, et qui ont dégénéré en des plans 
a Véchelle du dessin. Les origines des vecteurs de chaque champ d’ondes sont 
situées sur une méme nappe, et, d’aprés (15), toutes ces origines sont alignées 
sur une méme normale n au cristal. Les distances at et ai se mesurent perpendicu- 
lairement aux sphéres centrées aux points 0, respectivement 6,,. tandis que y1 = CA 
et y2 = CD se mesurent dans la direction de n. La petitesse de l’angle 2 © permet 
de poser LB~ LC 20k, uw étant langle dont on s’écarte de la position de 


'm) intenses a 


Brace (origines des vecteurs situées sur la normale passant par L). 


Les amplitudes relatives des deux champs dépendent, nous l’avons vu, des con- 
ditions aux limites sur la face d’entrée: 


1 2 
k, = ky = ko, 
A=up+us, (12) 
O=u +ur. 


Ces conditions déterminent, pour une onde incidente (A, &) donnée, les origines 


des vecteurs ki et ki, sur la surface de dispersion d’une part, les amplitudes ur 
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et wn d’autre part, aprés qu’on ait porté dans (12) les valeurs (11) pour uj et u3. 
On obtient ainsi: 


(13) 


ee lL 6k 4 geal Sk 
uU == ‘ U SS abpien ‘Seagate 
m 2 Pos — x? m 2 zi — 2? 
m m m m 


A. (14) 


Quant 4 la diffraction observée, elle dépend des conditions aux limites sur la face 
de sortie: 
kh = ko, = Koy (Ky =k), 
1 2 
Keng = Kine = Kant (Ky = k+bm); 
wi ertikir 4 ur e2 tikj r — U e2 tt Kor 
E ; r i urnr=D (15) 
ul @tikhr 442 eaikhr —y e2ikmr, PO 
m m m z 
Posons: 
ki=kty'n, ; 
M P (¢ = 1, 2) (16) 
kn,=k+bnt+yn. 
D’aprés la figure 2, y1 et y? sont les distances (mesurées algébriquement selon n) 
qui séparent la sphére centrée au point 0, de l’origine de kj, respectivement de 
k3. Les deux derniéres équations (15) deviennent alors: 
1 2niylD , 2 ,2xty*D _ 
eens elt P= U,, (17) 


uU 


ee | f asMt 
er tty Daur erty Pt Be. 


1 
m 
On trouve ensuite, pour les intensités observées, et gréce a (13) et (14): 


eet Lea tae eats D 


- (i — ©)” 
(Zn - Xm) 

Comme l’angle 2 © ne dépasse généralement pas 5°, nous égalons cos 20 a 
Punité, avec une erreur inférieure a 0,5%. L’angle que fait par contre la direction 
moyenne des vecteurs ki et ki, avec la normale au cristal n dépasse parfois 60°; 
nous désignerons par y son cosinus. Nous conviendrons encore de dire que k, 
ki a , K, et K,,, sont en position de Brace quand les origines de ces vecteurs sont 
situées sur une normale au cristal qui passe par l’intersection des sphéres «asympto- 
tiques» & la surface de dispersion (point Z sur la figure 2). En vertu de (12) et 
(15), tous ces vecteurs d’onde sont simultanément en position de Braga. Si l’on 
désigne enfin par u l’angle dont ils s’écartent (dans un plan contenant le vecteur 
6,,) de la position de Braae, l’approximation cos 2 © = 1 entraine: 





(18) 


y—y = (2, — 2m)?» 
2 2 1 
—2, =22,,+2uOk, 


Xm 
= —|e,,|"k?/4 — (ef. figure 2). 


a ae ee | 
rm Xm = % Xm 





Diffraction des électrons par le graphite. 


Les équations (18) deviennent alors: 
U, |? 4u2 02+ /e,,|? cos? xk V4 p? OF + |e, |? Diy 
A | 4? 6? + |e, | , 


Um P_ | Em |? sin? 7k V4 u? ©? + |e, |? Diy 


A 4? OF +\e 





(19) 





m|" 


L’intensité du spot diffracté s’annule done pour des angles u,, donnés par: 


4 


D Vn? —|e,,|2 k? D3? (n entier). (20) 
a 





Ln = == b,, 

La mesure expérimentale de ces angles permet ainsi de déterminer ¢,, (ou ®,,) 
et D. Formulée par MacGiLtavry (1940) pour une incidence normale (y = 1), 
la relation (20) montre que le cas d’une incidence oblique (y+ 1) est formellement 
identique, puisque D/y est l’épaisseur effective de matiére traversée par les ondes. 
Le paragraphe suivant sera consacré au dispositif expérimental que nous avons 
utilisé pour vérifier, sur le graphite, cette derniére formule. 


§ 4. Partie expérimentale et mesure des @,,. 


La figure 3 donne le schéma de l’appareil utilisé, construit par 
Trus, TAuBer & Cie. Le condenseur permet d’imager le premier 
diaphragme a des hauteurs variables entre le second diaphragme 
et l’écran. La vérification de la théorie exige que la portion du 
cristal frappée par les électrons ne soit pas tordue et ne présente 


Condenseur et Ecran 

7”: daphragme 2°:diaphragme H 
(001mm) (0.8 mm) 
cathode 

Cristal 








L- 419 mm 
Fig. 3. 
Dispositif expérimental. 
La cathode froide peut étre soumise 4 des tensions jusqu’a — 50000 volts. Les 
dimensions indiquées pour les diaphragmes réduisent 4 1 u le diamétre du faisceau, 
dans le cristal et donnent a l’angle de convergence la valeur de 1,35°. Deux cénes 
donnant lieu a deux spots, ont été reproduits. 


pas de structure en mosaique. Il est donc indispensable de réduire 
au minimum le diamétre du faisceau a la hauteur du cristal. La 
méthode expérimentale de Kossret et MOLLENSTEDT (1939) permet 
de le réaliser: au moyen du condenseur, on image le premier dia- 
phragme dans le cristal, abaissant ainsi 4 1 uw le diamétre du fais- 
ceau. A la sortie du cristal, les divers faisceaux diffractés divergent. 
38 
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Ils forment des cénes et leurs intersections avec |’écran sont des 
cercles dont le diamétre dépend de celui du second diaphragme, et 
a l’intérieur desquels on observe les variations d’intensité prévues 
par (19) (figure 4). L’onde convergente incidente peut en effet étre 
décomposée en une somme d’ondes planes d’orientations différentes 
qui tombent simultanément sur le cristal*). 

Certains électrons subissent un choc non élastique dans le cristal ; 
leur perte d’énergie est négligeable, mais ils donnent lieu & un fond 
continu sur lequel se détachent les paires de lignes de Kixucnt 
dues & la diffraction ultérieure de ces électrons (figure 5). Ces 
lignes sont utiles pour déterminer l’orientation du cristal (mesure 
de y) et peuvent servir & l’analyse de structures (WiLMAN 1948). 

Le nombre des chocs non élastiques augmente avec |’épaisseur 
du cristal et finit (4 partir de 2000 A environ dans le cas du gra- 
phite) par masquer la diffraction sans perte d’énergie (les cercles). 

Nous avons utilisé des graphites de diverses provenances (Cey- 
lan, Madagascar, Canada), qui se sont révélés structurellement in- 
discernables; aussi ne nous sommes-nous plus occupé de leur origine. 
Le clivage, effectué au moyen de bandes collantes Durex, permet 
d’obtenir facilement des échantillons de l’épaisseur désirée — appré- 
ciable a leur teinte grise plus ou moins claire par transparence. 
Lorsque le cristal chevauche sur le bord de la bande collante, il n’est 
pas méme nécessaire de l’en détacher et le tout est fixé au porte- 
cristal de l’appareil. 

Le graphite résulte de la superposition de couches hexagonales 
d’atomes de carbone (figure 6), ordinairement selon le schéma 
ABAB..., les dimensions de la maille élémentaire étant a, = a, = 
2,4562 A et a, = 6,6943 A (NeLson et Ritey 1945). La variété de 
Lipson et Sroxres (1942) présente une superposition du type 
ABCABC..., la distance entre chaque couche n’étant pas modifiée. 
Le réseau réciproque du graphite ABC est ainsi contracté des 2/3 
selon la direction normale aux couches, mais il est formellement 
possible d’adopter le méme réseau réciproque pour les deux variétés, 
en convenant, dans le cas du graphite ABC, de donner a |’indice 
de MILLER mg des valeurs multiples de 2/3. Dans la suite, et sauf 
mention du contraire, nos exemples et nos photographies se rap- 
porteront a la variété ordinaire AB. 

Faisons maintenant tomber le faisceau convergent sur le cristal 
et orientons celui-ci de facon 4 ce que Il’intensité soit appréciable 


*) Cette décomposition est légitime du fait que le front de ces ondes planes 
mesure au moins 1 yw; cette distance est encore grande par rapport 4 la longueur 
d’onde, ce qui rend négligeable la diffraction due & la section limitée de ]’onde 
plane. 
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dans deux cercles seulement. L’un, généralement surexposé sur les 
photographies, est di aux ondes (Uy, Ky) qui se propagent dans 
la direction des ondes incidentes; l’autre provient de la « réflexion »*) 
sur le plan m. Les franges d’interférences observées dans les spots 0 
et m obéissent a (19) (figure 4). Elles sont pratiquement rectilignes 
et paralléles, vu que la surface de dispersion est de révolution et 
que la variation de y est lente. Ces franges sont disposées symé- 
triquement relativement a une droite (u = 0) qui correspond a la 
position de Brace des vecteurs d’onde. La droite ~ = 0 qui tra- 
verse ainsi le spot m est la ligne de Kixucut, m, mz Ms, celle qui 


cee couche 4 
eee come O 


couche C 


Les couches du graphite vues selon la direction de n (axe c). 
Chaque sommet des hexagones est occupé par un atome de carbone. Le graphite 
ordinaire résulte de la superposition des coucnes selon le schéma ABAB..., tandis 
que la variété de.Lrpson et SToKEs adopte le schéma ABCABC... La base indiquée 
de la maille élémentaire est la méme dans les deux cas. Les coordonnées relatives 
a,, des atomes du graphite AB sont: 


(000); (4 2 0); (00 4)3 (§ 44), 
et celles du graphite ABC sont: 
(000); (§ 3 0)s (00 4)s (3 4 4)s (4 3 4)s (% 4% H)- 


traverse le spot 0 la ligne — (m, m, mz). Ces deux droites se pro- 
longent a4 l’extérieur des spots & cause de |’existence des électrons 
diffusés non élastiquement. En effet, les lignes de Kikucnt + m 
sont définies comme le lieu des points ou parviennent des électrons 
réfléchis en position de Brace sur le plan m. 

Considérons avec plus d’attention les franges du spot m. En vertu 
de (20), la relation graphique entre yu? et n* est une droite. Con- 


*) Ce terme facilite le langage, mais il faut remarquer que l’angle de réflexion 
n’est égal a l’angle d’incidence que pour la position de Braae, leur somme égalant 
toujours 2 0. 
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struite sur les données expérimentales u,, cette droite permet de 
déterminer D et |é|: 


1/D = pente-b?/y?, 


| a| = 9 aE be (21) 


#2 étant l’ordonnée (négative) 4 l’origine. 

Il est pourtant préférable de déterminer ®,, qui ne dépend pas 
de la tension P. Désignons par A = 2@L la distance sur]’écran 
entre deux points correspondants des spots 0 et m, et par Un =u, L 
la distance dans le spot m entre la position de Brace et le ni*me 
minimum En se rappelant que ®,, = €mP et que k = P/150 A-, 
on trouve pour |@,,| l’expression ot L n’intervient plus: 


|®,,| = 150 bf, V—p? | A volts (b,, en A-+), (22) 
D’autre part, et d’aprés la loi électrostatique qui relie les charges 
électriques au potentiel, on peut montrer que: 


ae e Z—8 (Bm) F (28) 


mi «47? xv b2, 





ou e = 1,60-10-?9 As, 
%9 = 8,86-10-12 As/Vm, 
v = 3,5-10-?9 m3 (volume de la maille élémentaire), 
Z = 6 (nombre atomique du carbone), 
b,, s@ mesure en m—}, 


4 
F,= D exp [— 2 21 (a; my + a9 my +a;3 Ms)] (x;~: coordonnées 
i=1 
relatives de l’atome 7 dans la maille élémentaire; cf. fig. 6), 
et s(6) est la transformée de Fourier (ou facteur d’atome) de 


la densité électronique oe(r) d’un atome de carbone: 


s(b) = [dv g(r) e2***r, 


Dans le cas d’un atome présentant une symétrie sphérique, o(r) = 
o(r) se calecule par la méthode de Harrrex et permet de dresser 
des tables pour s(b). Nous pourrons comparer ces valeurs théoriques 
avec les valeurs expérimentales déduites des ®,, observés au moyen 
de (23). 

D’aprés (22) et (23), ’ordonn*e a l’origine w? de la droite wz = 
f(n?) est inversément proportionnelle 4 b&: l’erreur relative faite 
sur cette quantité augmente donc rapidement avec des indices m; 
croissants, et, outre d’autres raisons qui nous occuperont plus loin, 
ne nous a permis d’obtenir des valeurs significatives que pour les 
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P15 m, et les Oy; m, (mz = 0,1, 2,...). Il semblerait, toujours d’aprés 
(22) et (23), que le choix d’un cristal 4 petit réseau réciproque (6,, 
petits) et composé d’atomes de nombre atomique élevé, efit aug- 
menté avantageusement m=; nous verrons au contraire que ces pro- 
priétés, en créant d’autres spots intenses inévitables et un plus 
fort couplage entre les ondes a |’intérieur du cristal, s’opposent a 
l’emploi de la formule (22). 4? augmente quelque peu avec A lors- 
que l’on abaisse la tension P; on ne peut guére cependant descendre 
au-dessous de 25000 volts sans que la photographie devienne 
floue. 
Table I. 


Valeurs expérimentales des @,, et des s(b,,). 





®,,") ®,,") 8(bm)") 








100 1,53 1,47 3,42 
102/, 2,62 2,94 3,70 
101 2,58 2,67 3.23 
102 1,27 1,23 2,90 
103 1,73 1,76 2,79 
110 3,29 a 1,84 
112 2,81 te 1,95 
114 2,13 = 1,87 























1) Valeurs obtenues au moyen des formules (22) et (23) du paragraphe 4. 
*) Valeurs corrigées au moyen de la théorie du paragraphe 6. 


Nous avons mesuré les distances mw, & 0,02 mm. prés. La deu- 
xiéme colonne de la table I donne les résultats pour les ®,, examinés, 
les erreurs moyennes dues aux mesures étant d’environ 2,5%; 
chaque @,, a fait l’objet d’une dizaine de mesures, 4 partir de 
cristaux différents, d’épaisseur D variant entre 400 et 1500 A et 
pour des tensions P de 25000 4 50000 volts. Le fait de n’avoir pas 
effectué les mesures d’un @,, pour des mémes valeurs de P et de D, 
constitue déja une bonne vérification de la formule (20), puisque, 
malgré la variation de “2? due a ces paramétres, la valeur de @,, 
en est effectivement indépendante. 


En comparant, comme nous Il’indiquions plus haut, les valeurs 
calculées et observées des s(6,,), nous constatons dans certains cas 
des différences excédant nettement les incertitudes expérimentales 
(figure 7). Trois raisons possibles se présentent: a) L’hypothése de 
deux spots intenses n’est pas rigoureusement réalisée; mais les cor- 
rections que les calculs du paragraphe 6 apportent aux @,, et s(6,,) 
(troisiéme et cinquiéme colonne de la table I) sont trop faibles — 
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et parfois de signe opposé — pour expliquer cette divergence. 
b) Les atomes de carbone d’une couche de graphite ne sont pas 
situés dans un méme plan, mais sont alternativement décalés d’une 
petite quantité + u, perpendiculairement 4 la couche; il en résul- 
terait une modification du facteur F’,, dans (23). Le calcul des |F’,,| 
montre cependant que ces quantités ne varient pas pour les indices 
m; = 0 et 1, laissant donc entiéres les divergences relatives & s (Bj 9) 
et $(8,9,). c) Le facteur d’atome s(6,,) est modifié par la dissymétrie 
des atomes de carbone qui s’«étalent» dans les plans des couches, 


3/6) 








0,4 0,6 0,8 6 en (A-}) 
Fig. 7. 
Le facteur d’atome s(b). 
Les petits cercles donnent les valeurs s(b,,) déduites des distances entre les franges 
d’interférences, au moyen de (22) et (23). Les croix se rapportent 4 certaines des 
valeurs précédentes corrigées selon la théorie du paragraphe 6. Les valeurs théo- 
riques de s(b), calculées pour un atome de symétrie sphérique, sont données par 
la courbe. 


cette déformation affectant principalement les électrons périphé- 
riques. Si nous comparons (figure 7) les résultats expérimentaux 
pour les s(6,,), avec les valeurs établies pour un atome de symé- 
trique sphérique, nous ne constatons une différence que pour de 
petites valeurs de b,,. La vraisemblance de notre troisiéme hypo- 
thése trouve ainsi une confirmation, puisque, d’aprés les propriétés 
des transformées de Fourtsr, les modifications périphériques de 
la fonction @(r) se répercutent sur la portion centrale de la trans- 
formée s(b). 

Nous reprendrons au paragraphe 6 la discussion des résultats 
expérimentaux pour les ®,,, & propos des valeurs obtenues par 
l’emploi direct de la formule (22) et des corrections apportées par 
la suite de la théorie, que nous développerons dans le cas de plus 
de deux spots intenses. 
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La mesure systématique de l’épaisseur d’un cristal donné, au 
moyen de (21), et & partir de diverses réflexions, dont chacune est 
rendue successivement intense par des rotations du cristal, consti- 
tue une autre vérification de la théorie du paragraphe 2. La table II 
en donne un exemple et montre que cette épaisseur peut étre éva- 
luée a deux couches d’atomes prés. Dans ce cas encore, et bien que 
laspect de certaines franges semble a premiere vue justifier la 
détermination de D au moyen de (21), nous verrons que le domaine 
d’application de cette formule doit étre soumis 4 une investigation 
précise. En particulier, les spots situés a |’intérieur d’une bande 
de Krxucui (zone comprise entre une paire de lignes de Krxucut) 


Table II. 
Mesures de |’épaisseur D d’un cristal. 





Diy Y D 








| 
100 | 0,990 723 
100 0,735 736 
101 7 0,950 713 
101 0,881 718 
102 0,842 721 
103 0,717 738 
110 732 0,985 720 
110 813 0,891 725 
112 848 0,862 730 
114 903 0,795 718 




















Valeur moyenne: 724 + 6 A, soit 108 + 1 mailles élémentaires ou 216 -- 2 couches 
d’atomes. 


d’indices m; peu élevés, ne permettent pas la détermination de 
@,, et D au moyen de (22) et (21). 

En conclusion, la théorie de trois ou quatre spots intenses fixera 
le domaine de validité de ces derniéres formules, en évitant d’abou- 
tir a des résultats incorrects*). 


§ 5. La figure de diffraction montre trois spots intenses. 


Il n’est pas toujours facile d’orienter le cristal de fagon a «isoler» 
les deux spots intenses 0 et m dont nous avons donné la théorie au 
paragraphe 8. En particulier, l’on ne peut guére éviter la présence 
sur la figure de diffraction de spots périphériques p (6, grands) de 


*) Cf. un travail de J. ACKERMANN (1948) d’oti il résulte que l’emploi de la 
formule (20) n’est pas justifié dans le cas du mica et du iodure de plomb. 
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forte intensité (les vecteurs Ky de ces ondes étant donc en position 
de Brace). Cependant, en vertu de (19), leur intensité décroit ra- 
pidement dés qu’on s’écarte de la position de Brace, et nous ver- 
rons que leur influence sur le spot m est négligeable. D’autres spots 
peuvent se présenter de fagon inévitable: ainsi, lorsque le spot 
étudié m est intense, les spots — m et 2 m le sont déja suffisamment 
pour que, vu leur proximité immédiate du spot m, leur présence 
perturbe les franges d’interférences de ce dernier. En d’autres 
termes, il existe entre les réflexions du premier ordre et du second 
ordre sur le plan m, un couplage qui entrave l'étude séparée des 
spots m et 2m. Cet effet reste cependant relativement faible et ne 
se remarque pas & premiére vue dans la disposition des franges. Si 
nous voulons étudier au contraire un cas typique de trois ondes 
intenses, il nous est facile d’orienter le cristal de telle maniére qu’un 
spot p intense, non aligné sur les spots 0 et m, perturbe notable- 
ment le spot m; l’effet étant d’autant plus marqué que les indices 
m et p sont moins élevés. 


a) Données théoriques. 


La mise en équation des trois cas possibles que nous venons d’examiner est 
évidemment identique. Désignons par (U9, Ko), (Wns Km) et (uy, k,) les ondes in- 
tenses 4 l’intérieur du cristal, la premiére, comme précédemment, se propageant 
approximativement dans la direction de l’onde incidente (A, k). Le systéme d’é- 
quations (4) se réduit a: 


kek? 


— Em Up + 
2 2 
kk 
k2 


— Ey Uy — E__m Um + 


Si l’on pose de nouveau 
% = k-ky, etc., 


l’annulation du déterminant des coefficients en (24) donne |’expression suivante 
pour la surface de dispersion: 


&,[? ot | E_ |? Fy | Em |? Ty— KR (Em Ey €,)] (25) 


ri: 
¢ ll 
(€, = Ep_m; R = partie réelle). 


Ly Ly Ly = 


La surface de dispersion posséde trois nappes s’appuyant sur trois sphéres de 
rayon k, centrées aux points 0, b,, et b,, et que l’on peut considérer comme des 
plans & l’échelle des x*). Il existe ainsi une relation linéaire entre les x, qui permet 


*) Par la suite, nous désignerons simplement par sphére 0 celle de rayon k 
centrée au point 0, etc. 
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d’en éliminer un dans (25) et de calculer au moyen d’équations numériques du 
second degré les points de la surface. Plusieurs coupes sont nécessaires pour la 
représenter, puisqu’elle n’est plus de révolution (& moins que les points 0, b,, et b, 
ne soient alignés). Il existe donc en général un point commun aux trois sphéres, 
et lorsque les origines des différents vecteurs d’onde sont situées sur la normale 
au cristal passant par ce point, nous dirons que la position de Braae est simulta- 
nément réalisée pour les réflexions sur les plans m et p. L’interaction des ondes 
(u). Ko)» (ins Kn) et (u,> ki) est alors maximum*), tandis qu’elle diminue lors- 
que les intersections deux 4 deux des sphéres s’éloignent. 

Les amplitudes relatives p* et gq? des ondes d’un méme champ se déduisent 
des équations (24). Si l’on se propose d’étudier plys particuliérement le spot m, 
il est avantageux d’exprimer u, et w en fonction de w,, et de poser: 

u 


2 t_» %, kee , 





i 
2 e_,%,—ke, &_» 





Les amplitudes relatives des trois champs d’onde dépendent, ici encore, des 
conditions aux limites sur la face d’entrée: 


a, 
k,= ot = Kor = Kor, 
2 


ac ae 3 
=uyt+u+uy, 


A 

1 3 
0 =4,,+4,+Um> 
0 


1 2 3 
= +". 
Uy a Unt Uy 
Ces conditions permettent de déterminer les orientations des vecteurs d’onde 


& l’intérieur du cristal d’une part, les amplitudes ut d’autre part, les u’ et ub, 

s’exprimant en fonction de ut grace & (26); on obtient: 

1 gq A : . 
A 


1 
Uy, =P 
1 


m 


Pp 

a 
w= a 4 A=|1 
q 


3_g2 
ee ae = 9 
u,=4 a cen A. 
et, pour 7 = 2 et 3, des expressions semblables obtenues par permutation circulaire 
des indices 1, 2, 3. 


Les conditions aux limites sur la face de sortie (ot: les y* sont de nouveau définis 
par (16)): 
a _ 
kip = hj = kjp= Kj, (Kj=k +b), (29) 
5 PEED 4 gi Pat D + gh PMID aU, (j = 0, m, p), 


*) L’indice supérieur 7 distingue ici les trois champs d’ondes qui sont chacun 
une solution indépendante des équations (24). 





602 Jean Hoerni. 


déterminent finalement les intensités des trois ondes quittant le cristal 


Pal ot 2, wie 2niytD |? (30) 


Ainsi, cette derniére formule permet de calculer, a partir de mesures graphiques 
effectuées sur la surface de dispersion (25), et pour diverses orientations de ]’onde 
incidente, les intensités des trois spots diffractés intenses, puisque les ui dérivent 
des x par l’intermédiaire de (28) et (26) et que D, €,,, €, et €, sont supposés connus. 
En désignant, comme précédemment, par y le cosinus de I’angle moyen que font 
tous les vecteurs d’ondes avec la normale au cristal (approximation cos 2 0 = 1), 
nous obtenons, pour ces intensités, les sommes du type: 


|e U; a = 2h x; » #;) cos 2 x (xi—ai— pi!) Diy. (31) 

Gi=t,273 j = 0, m, p.) 
Les phases Bi! dépendent de celles des «, et l’on peut facilement se rendre compte 
qu’elles sont nulles pour ¢,,, €, et ¢, réels. La généralisation des formules (18) re- 
latives & deux spots diffractés intenses est évidente, mais la complication de la 
surface de dispersion empéche ici d’éliminer les x et d’obtenir une relation formelle 
analogue 4 (20) entreles randeurs expérimentales (positions des minimums d’inten- 
sité) et les constantes du probléme (D et les ¢): il n’existe plus d’équivalent de la 
formule de MacGitiavry. Tel n’est d’ailleurs pas notre but dans ce paragraphe, 
mais bien la comparaison avec l’expérience des intensités calculées au moyen de 
(31), & partir des valeurs trouvées préalablement pour D et les ¢ par la méthode 
du paragraphe 4*). 

Le calcul numérique direct des intensités des spots et de la posi- 
tion des franges d’interférences au moyen de (80) est fastidieux et 
ne donne pas une idée nette de la perturbation subie par les franges 
du spot m, par exemple, quand le spot p est intense. L’allure de ces 
franges suggére pourtant que deux seulement sur trois des ampli- 
tudes u},u? et us sont grandes dans (380) et que les sommes (31) 
ne contiennent qu’un seul terme périodique prépondérant. Les 
franges, en effet, bien que décalées ou localement déformées, ne 
présentent pas de maximums secondaires irréguliérement disposés, 
tels qu’on en observe lorsque plusieurs ondes d’amplitudes du méme 
ordre interférent, c’est-a-dire lorsque les sommes (31) contiennent 
plusieurs termes périodiques importants. Ce dernier cas se rencontre 
avec le graphite lors de la transition, dans l’empilement des couches, 
du schéma ABAB au schéma BCBC; les franges (figure 16) pré- 
sentent alors une complication qu’on ne trouve pas dans le cas de 
trois spots intenses, et que nous étudierons a la fin de ce travail. 

Ces considérations nous conduisent 4 énoncer la régle suivante: 

Dans le cas oti le systéme de franges d’un spot m est perturbé 
par la présence d’un troisiéme spot intense p, les origines des vec- 


*) Nous tirerons la phase des ¢ de la formule théorique (23). 








Fig. 4. 
Deux spots intenses. 
A droite le spot m = 110, & gauche le spot central 000. Les variations d’intensité 
dans les spots obéissent aux formules (19). 


Fig. 5. 
Diffraction due 4 un cristal épais (D = 2240 A). 


Fig. 10. 
Décalement de premiére espéce d’un systéme de franges. 
Le décalement d’une unité le long de AB dans le spot m = 212 est df a la présence 
simultanée du spot p = 114. Le décalement associé de seconde espéce (cf. fig. 9a) 
est nul A cause de la petitesse relative de ¢305. Le spot 330 (non visible sur la photo- 
graphie) cause la perturbation selon CD. L’effet du spot 102 ne serait décelable 
qu’a l’extréme droite du spot 212. 




















oe 


Fig. 8a 
Trois spots intenses. 
L’équidistance des franges du spot m = 101 (a droite) est perturbée par le spot 


p = 101 (a gauche). 


7 
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Fig. lla. 
Décalements de seconde espéce d’un systéme de franges. 
Le cristal est assez épais pour que les décalements atteignent deux unités dans les 
spots m = 110 et p = 212. Les droites perturbatrices qui ne sont pas des lignes 
de Kikuchi sont tracées en pointillé. 


Tor 107 


DC 
DG 


Quatre spots intenses. 
n= 120, p =101 et gq = 221. On remarquera la diminution de wmin, entrainant 
un accroissement apparent de ®y,, lorsque les franges du spot m pénétrent & I’in- 
térieur de la bande de Kikuchi + (101). 























Fig. 14. 
Figure de diffraction & centre de symétrie obtenue avec une orientation du faisceau 
normale au cristal (y = 1). 
On remarquera les bandes de Kikuchi des types + (100) et + (110), et les décale- 
ments de seconde espéce que subissent les franges 4 la frontiére de ces bandes. 


Fig. 15. 
Répartition de l’intensité dans quatre spots intenses. 
La réflexion simultanée sur trois plans de facteur de structure élevé rend inhomo- 
génes les franges de chaque spot. Cette photographie constitue également une con- 
firmation de l’empilement des couches selon le schéma ABC. 





























Fig. 16. 
Aspect des franges dans le cas d’une transition ABCABC, BCABCA. 
Le spot 120, dont les indices satisfont & (38) n’est pas affecté par la transition, 
contrairement aux autres spots. Il en est de méme pour les lignes de Kikuchi + (120) 
et + (302). 


Fig. 17. 


Plusieurs spots intenses dans le cas d’un cristal & plusieurs transitions. 
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teurs des deux ondes de grande amplitude parmi les trois ondes 
(ui,, Ri,), sont situées sur les portions de la surface de dispersion 
s’écartant le moins de la surface — 4 deux nappes — qui existerait 
en l’absence de perturbation. 


Les portions ainsi déterminées forment ce que nous appellerons 
la surface de dispersion efficace relative au spot m; une normale au 
cristal la coupe en deux points seulement, distants de 


y'—y' = (a4,—2h)/y = A aly. 


Le comportement des franges du spot p est soumis 4 la méme 
régle, & condition de permuter dans |’énoncé les indices m et p, 
et de remarquer que la surface de dispersion efficace relative au 
spot p est différente de celle relative au spot m. A vrai dire, si la 
position de Brace est simultanément réalisée pour les réflexions 
sur les plans m et p, ou que, lors de l'étude du spot m, le spot p 
soit en position de Braae*), cette régle est inapplicable, puisqu’il 
y a alors ambiguité dans le choix de la surface de dispersion efficace 
et qu’en fait les trois amplitudes |, u;,, 43, sont du méme ordre 
de grandeur pour ces orientations particuliéres de l’onde incidente. 
La encore, néanmoins, une description semi-quantitative du phé- 
noméne reste possible en utilisant deux ondes et en extrapolant le 
choix de la surface de dispersion efficace fait pour les orientations 
voisines. 

La régle mentionnée peut se justifier dans chacun des cas parti- 
culiers que nous traiterons; nous en donnons un exemple dans 
lAppendice IT. 

La détermination des minimums d’intensité d’un spot diffracté 
7 =m ou p devient trés simple puisque, dans cette approximation 
ou wi, l'une des trois amplitudes, est négligeable par rapport aux 
deux autres (u‘ et w/), nous avons, d’aprés les deux derniéres équa- 
tions (27) 


— 
Us - 

et que (30) se réduit alors a: 
| wah 


| A 


= lub tatu D + a 2 zi! Dl2 — 4 |ui|? sin? x (ai—al) Diy. (82) 


Il suffit done de tracer la surface de dispersion (25), de choisir, 
pour chaque domaine angulaire du vecteur d’onde incident R, les 
deux nappes particuliéres de la maniére que nous avons dite, et 


*) Plus exactement, que le vecteur de l’onde (U,, K,) soit en position de Brace. 
. 
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de déterminer graphiquement les positions pour lesquelles les dis- 
tances Az; = x; — a} satisfont a: 


Az,= + n  (n entier). (33) 

Nous allons, sur quelques exemples, étudier principalement la 
perturbation qu’apporte un spot intense p aux franges du spot m 
qui sont éloignées de la position de Bracc. En l’absence du spot p, 
les minimums d’intensité seraient équidistants et donnés par |’ex- 
pression asymptotique de la formule (20): 


Pn = 5D n (n> |€m| k Diy), (34) 


autrement dit, la surface de dispersion efficace relative au spot m 
se confondrait pratiquement avec les deux sphéres 0 et m. 


b) Résultats expérimentaucz. 


Considérons, comme premier exemple, les franges du spot m = 
101 de la figure 8a: leur équidustance est précisément rompue 
lorsque k est en position de Brace pour le spot p = 101, c’est-a-dire 
lorsque l’intensité de ce dernier spot est la plus forte. La figure 8b 
donne en traits continus une coupe, calculée d’aprés (25), de la 
surface de dispersion (qui est de révolution puisque les points 0, 
b,, et b, sont alignés). La surface de dispersion efficace relative au 
spot m est tracée en traits renforcés, on voit qu’elle est composée 
des portions des nappes qui s’écartent le moins possible des deux 
sphéres 0 et m — pointillées. Successivement Az,, vaut, quand on 
s’éloigne de la position de Brace pour le spot m (point L): 22, — 23 
pour des normales au cristal situées entre L et L’’; z},— 23 (entre 
L" et L’) et x},— x2 (a partir de L’). Les fléches verticales et con- 
tinues qui joignent les nappes de la surface de dispersion efficace 
mesurent ny/D (n= 1, 2, 3,....) et déterminent donc les origines de 
ki, et k!, pour lesquelles l’intensité du spot m s’annule. Ce calcul 
graphique nécessite la connaissance de D et de y, 780 A et cos 18° 
dans le cas particulier. Si l’on désigne comme précédemment par 
Ly = My L la distance sur ]’écran entre la position de Brace du spot m 
et le minimum du n®*™¢ ordre, la distance correspondante /, sur la 


figure 8b vaut = 


et permet de retrouver expérimentalement (dans la direction des 
petites fléches pointillées) les origines de kt, et R!, associées aux 
minimums d’intensité. La figure 8b montre une concordance satis- 
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faisante entre les positions des fléches pointillées (expérience) et 
continues (théorie). 

Le resserrement des franges qui se produit quand l’origine des 
vecteurs d’onde est voisine de L’ est di au fait qu’il existe deux 
orientations correspondant a Az, = 10y/D: le minimum du di- 
xiéme ordre, donné par (33), s’est dédoublé, et l’on peut dire que 
le spot perturbateur a fait apparaitre une frange supplémentaire. 


= 


“ 


4x=lMy/D 























Surface de dispersion relative & la figure 8a. 
En traits pointillés, les sphéres 0, m et p. En traits continus, les trois nappes de la 
surface de dispersion. En traits renforcés, la surface de dispersion efficace relative 
au spot m. Les fléches verticales et continues mesurent ny/D et déterminent les 
origines de x. et ki pour lesquelles l’intensité du spot m s’annule. Les fléches 
pointillées donnent la direction trouvée expérimentalement pour ces mémes ori- 
gines. 

Valeurs numériques utilisées: k = 18,5 A-1, e,, = ep = & 
bo big — OO”, y = 0,951, f ) 


o = —5,15-10-5 i, 
= 780 A. 


Selon |’épaisseur D, c’est-a-dire selon le rapport de y/D a la discon- 
tinuité de la surface de dispersion efficace prés de L’, il serait pos- 
sible de n’observer aucun dédoublement (cristal mince), ou au con- 
traire celui des minimums de deux ordres consécutifs (cristal épais). 
Ce dernier cas, impliquant D > 2000 A, n’a pas été observé. Pour 
des cristaux trés minces, les franges restent & peu prés équidistantes : 
leffet perturbateur devient négligeable, comme en théorie ciné- 
matique (voir Appendice I). 

Quant 4 la discontinuité au voisinage de L”, elle est, d’aprés la 
figure 8b, trop petite pour perturber notablement les franges du 
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spot m. Dans le cas contraire, cette derniére discontinuité produi- 
rait un espacement des franges; en effet, le minimum d’un certain 
ordre, donné par (33), n’existerait plus, et une frange disparaitrait. 
Nous donnerons le nom de premiére et de seconde espéce aux dis- 
continuités de la surface de dispersion efficace, dont l’effet est de 
resserrer, respectivement d’espacer, les franges du spot m. 


Le cas ot les points 0, b,, et b, ne sont pas alignés nécessitent, 
nous l’avons vu, plusieurs coupes de la surface de dispersion; nous 
les prendrons, lors de l'étude des franges du spot m, selon les divers 
plans d’un faisceau ayant tous le vecteur 6,, commun. Alors que 
les traces des sphéres 0 et m restent invariables, celle de la sphére 
perturbatrice p se déplace d’une coupe a l’autre, parallélement a 
elle-méme en pratique, 4 cause de la petitesse des variations angu- 
laires mises en jeu (ordre du degré). Pour une coupe particuliére, 
les traces des trois sphéres se coupent au méme point, la position 
de Brace est alors simultanément réalisée pour les spots m et p 
quand les origines des vecteurs d’onde sont situées sur la normale 
au cristal par ce point. Un seul angle yw, celui dont on s’écarte de 
la position de Brace pour le spot m dans un plan contenant le 
vecteur b,, — c’est-a-dire dans une des coupes que nous venons 
de définir — suffisait précédemment a repérer un point de la sur- 
face de dispersion; un second angle s’introduit ici, celui dont on 
s’écarte de la position simultanée de Brace pour les spots m et p, 
dans une direction perpendiculaire & ces coupes. A ces angles yu et 
v correspondent sur le spot m les distances u et v (figure 9a). 


Pour des angles » croissants, la trace de la sphére p coupe celles 
des sphéres 0 et m en des points L’ et L’’ toujours plus éloignés de 
intersection L des sphéres 0 et m. Comme les distances LL’ et 
LL” augmentent linéairement avec y, les lieux des points corres- 
pondant dans le spot m a ces discontinuités sont deux droites. Nous 
allons montrer qu’une de ces droites seulement s’identifie 4 une 
ligne de Kixucutr (d’indices m—p), qu’en les traversant les franges 
sont décalées, d’une unité en général, et qu’il existe deux espéces 
de décalement, selon l’espéce de discontinuité qui leur donne nais- 
sance. 

Les figures 9 donnent une coupe de la surface de dispersion pour 
les trois positions relatives essentiellement différentes des spots 0, 
m et p. Lorsque » varie et change de signe — que L’ et L”’ traver- 
sent L —, on voit facilement que l’espéce de la discontinuité au 
voisinage de L’ (ou de L’’) ne change pas. La discontinuité de pre- 
miére espéce dédouble un ordre en général et resserre les minimums; 
les franges qui se resserrent pour un angle u variable, lequel aug- 
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mente linéairement avec LL’ (LL’’), c’est-a-dire avec », subissent 
un décalement (de premiére espéce) d’une unité en général, le long 
d’une droite, et en épousant la direction de cette droite. Une discon- 
tinuité de deuxieme espéce, par contre, qui espace les minimums, 
décale également les franges le long d’une droite, mais dans une 
direction perpendiculaire 4 cette droite. Dans les deux cas, le rap- 
port de y/D a ke; (ordre des discontinuités de la surface efficace) 
détermine le nombre d’unités du décalement; nous n’avons pas 
observé de cas ot il fat supérieur 4 deux. On voit sur les figures 9 
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Fig. 9a. Fig. 9b. Fig. 9c. 

Les trois arrangements possibles de trois spots intenses. 
En haut, la surface de dispersion efficace relative au spot m. Au milieu l’arrange- 
ment des spots et les lignes de Kixkucut qui les traversent. En bas, l’aspect des 
franges du spot m. Les trois coefficients e,,,, Ep, €, ont été choisis du méme ordre 
de grandeur. I et II dénombrent l’espéce des décalements qui se produisent au 
niveau des droites perturbatrices. L’une de ces droites est la ligne de KikucHI m-p, 
lautre n’est que l’image dans le spot m de la ligne de Ktkucut -p traversant le spot 0. 


qu’une des droites est la ligne de Krkucut d’indice m—p: elle cor- 
respond aux directions des ondes pour lesquelles le couplage entre 
les spots m et p est maximum. L’autre droite, qui est en quelque 
sorte l'image dans le spot m de la ligne de Krxucnt d’indices — p 
traversant le spot 0, correspond aux directions des ondes dans les- 
quelles le couplage entre les spots 0 et p est maximum. La 3e droite 
(u = 0) tracée dans le spot m correspond 4 la position de Brace 
pour ce spot; elle s’identifie évidemment avec la ligne de Kixucu1 
d’indice m. 

Dans les cas des figures 9a et 9b, et a cause de la grande sépara- 
tion de deux spots (m et p, ou 0 et m respectivement), l’un des trois 
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coefficients ¢ (e, ou €,) est généralement inférieur aux deux autres, 
diminuant ainsi la discontinuité de seconde espéce de la surface 
de dispersion efficace et annulant le décalement correspondant des 
franges; seul celui de premiére espéce est alors observé (figure 10). 
Dans le cas extréme ot le spot p est a la périphérie de la figure de 
diffraction, a la fois ¢, et ¢, sont petits vis-a-vis de ¢,, et l’influence 
de ce spot devient négligeable, comme nous l’annoncions au début 
de ce paragraphe. Le cas de la figure 9c est plus intéressant puisque, 
les trois spots étant sensiblement & méme distance les uns des 
autres, des décalements (de seconde espéce) se produisent au niveau 
des deux droites perturbatrices. Nous avons étudié ce dernier cas 
pour 0 = 000, m= 110, p = 212, et pour un cristal d’épaisseur 
donnant lieu 4 des décalements de deux unités (figure 11a). L’allure 
du spot p est fondamentalement analogue a celle du spot m; ce que 
nous venons d’écrire au sujet de ce dernier s’appliquant en effet, 
mutatis mutandis, au spot p. 


De toute évidence cependant, les décalements observés sont in- 
férieurs aux nombres entiers (un ou deux) théoriquement escomptés : 
la surface de dispersion efficace relative au spot m ne revient ainsi 
pas se confondre, malgré l’éloignement de la sphére perturbatrice p, 
avec la surface de dispersion qui existerait en l’absence de pertur- 


bation; plus précisément, ce comportement asymptotique est si 
lent & se réaliser que le décalement des franges parait rester cons- 
tamment inférieur 4 1 ou 2 dans le domaine étudié et que, une nou- 
velle perturbation survenant, il ne peut plus étre atteint. Comme 
il est malaisé de représenter sur un seul schéma ce décalement in- 
complet des franges, nous insisterons plutét sur un autre aspect du 
méme phénoméne. Considérons les deux minimums situés immé- 
diatement de part et d’autre de la position de Brace et repérés par 
Vangle pin (“, et plus rarement mw, dans le cas du graphite). Il 
est clair, d’aprés la figure 2 par exemple, que pour deux spots in- 
tenses dans la figure de diffraction, uj, diminue lorsque |’axe 
transverse 6 = |e,,|k de l’hyperbole (9) qu’est alors la surface de 
dispersion, augmente, toutes choses égales d’ailleurs. De méme 
facon, pour trois spots intenses, “pin dépend de l’axe 6 de la pseudo- 
hyperbole que forme la surface de dispersion efficace au voisinage 
de la position de Brace du spot étudié. La variation de 6 avec 
langle » précédemment défini s’étudie le plus simplement sur une 
coupe de la surface de dispersion, prise cette fois selon un plan 
contenant le point 6b,, et l’intersection des sphéres 0 et m, c’est-a- 
dire perpendiculairement aux coupes précédentes. La figure 11b 
donne cette nouvelle coupe, calculée toujours d’aprés (25), et qui 
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concerne le spot m de notre dernier exemple (figure 11a); la posi- 
tion simultanée de Brace pour les spots m et p est réalisée quand 
les origines des vecteurs d’onde sont situées sur la normale passant 
par le point L. Alors qu’en l’absence de la sphére perturbatrice p, 
la surface de dispersion donnerait deux droites paralléles et dis- 
tantes de |¢,,|k, nous voyons sur la figure 11b que les deux nappes 
appartenant a la surface de dispersion efficace se resserrent en 
s’approchant de L par la gauche et s’écartent en s’en approchant 
par la droite. L’effet perturbateur de la sphére p s’étend si loin 
de part et d’autre de L et la variation de 6 est par conséquent si 


- sphére p 











ey ia 
074" 
Fig. 11b. 


Surface de dispersion relative 4 la figure lla. 
En traits renforcés, la surface de dispersion efficace relative au spot m. 


lente que, dans le domaine délimité par l’angle de convergence du 
spot, 6 semble garder a droite et & gauche de L deux valeurs presque 
constantes, mais systématiquement différentes. La méme conclu- 
sion s’applique & Upin (OU Mmin)s PUISque cet angle varie inversé- 
ment a 6. L’effet, bien visible sur la figure 11a, donne 4 “pj, des 
valeurs plus petites 4 l’intérieur de la bande de Krxucut (122, 122) 
qu’a l’extérieur. Ce comportement de franges qui chevauchent sur 
le bord d’une bande de Kixucnt d’indices peu élevés est général; 
nous en donnerons un autre exemple au paragraphe suivant. 


§ 6. La figure de diffraction montre quatre spots intenses ou davantage. 


La généralisation formelle des formules du dernier paragraphe 
dans le cas de quatre spots intenses est évidente, mais les calculs 
numériques deviennent trés longs et pratiquement impossibles en 
toute généralité. De toute facon, la surface de dispersion s’obtient 
par annulation d’un déterminant du quatriéme ordre, et le calcul 
complet de l’intensité diffractée nécessiterait la connaissance de 
quatre champs d’ondes. Nous considérerons deux cas particuliers 

39 
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dans lesquels les spots seront soit alignés et 4 méme distance, soit 
formant un rectangle. La symétrie introduite rend, dans les coupes 
de la surface de dispersion, les traces des sphéres 0, m, p et q paral- 
léles deux & deux, et permet de nouveau de calculer la surface au 
moyen d’équations numériques du second degré. La surface de dis- 
persion efficace se détermine d’aprés la méme régle que précédem- 
ment et permet, sauf quand plusieurs spots sont simultanément en 
position de Brace, de situer les minimums de I’intensité diffractée 
au moyen de (83). Les franges d’un spot m subissent également des 
décalements de premiére et de seconde espéce, mais le nombre de 
droites le long desquelles ces décalements ont lieu est plus élevé 
puisque plusieurs lignes de Kixucur traversent les spots 0 et m 
(cf. la figure 10 ot il y a effectivement cing spots intenses, dont un 
en dehors de la photographie). 

Considérons, comme premier exemple, les spots 0 = 000, m = 
10 m3, p = 20 (2 ms) et q= 10mg. La figure 8a peut illustrer ce 
cas, & condition d’y numéroter autrement les spots. Le spot m 
étant en position de Braae, nous désirons savoir si les spots p et q 
—non en position de Brace et donc peu intenses — ne vont pas 
influer sur la position des franges du spot m. Un calcul élémentaire 
donne pour la surface de dispersion l’expression suivante ou nous 
AVONS POSE Em = 4, Egm = Eq Ct Egm = Eg: 


Lo Lim Ly Lq = (Lo Lgt Lm Ly + Ly Lq) |&y|2 2/4 + (Xp Ly + Lm Lg) ° 
~ (ay + 2p) B (ey 6968) k*/4— (a, + @q) R(c2 ef) k9/4—CKA/16 (85) 


avec C = (le,|2—|ey!2)*—2 R (ef ef) 2 Re? ef) + lea? eal? 

La figure 12 donne la trace schématique, selon un plan contenant 
b,,, 6, et 6,, de la surface (85). Afin de mieux illustrer le phéno- 
méne, nous avons exagéré !es axes des pseudo-hyperboles, que nous 
désignerons par les indices des deux sphéres sur lesquelles elles s’ap- 
puient. Nous avons calculé (35) pour m, = 0, 1, 2, 3 et 2/, (gra- 
phite ABC) et tracé dans chaque cas la pseudo-hyperbole (0, m), qui 
n’est autre que la surface de dispersion efficace relative au spot m, 
au voisinage de la position de Brace. La comparaison avec l’hyper- 
bole (9) qu’on obtiendrait en négligeant l’effet des spots p et q 
montre que cette hyperbole est d’abord décalée vers le bas, puis 
que ses branches s’écartent ou se resserrent, suivant les phases 
relatives de €, & et &3: il y a écartement lorsque ces coefficients 
sont tous réels et positifs (lorsque m, = 0 et 2), et resserrement dans 
les autres cas (mz = 1, 3, 2/3). Quoi qu’il en soit, cette déformation 
reste faible et si l’on détermine graphiquement, comme dans |’ex- 
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emple de la figure 8b, les positions théoriques des minima d’inten- 
sité, on trouve que la dépendance entre u? et n? est encore linéaire, 
aux erreurs de mesures prés; la pseudo-hyperbole (0, m) reste ainsi 
une hyperbole, mais d’axe 6’ + |e,,|k. Ce fait est important: il 
permet de déterminer d’aprés les quantités expérimentales 1, et 
la formule (22) une premiére valeur approximative ®/, (deuxiéme 
colonne de la table I), et de calculer ensuite, a partir de ce D},, 
les surfaces de dispersion efficaces, exacte (35) et simplifiée (9). 
Le rapport des axes des deux hyperboles est alors égal a celui des 
valeurs réelle et observée (®/,) de @,,; d’ou: 


6 


®%,, => 


e. 


Fig. 12. 
Coupe schématique de la surface de dispersion pour les quatre spots 0 = 000, 
m = 10 mg, p = 20 (2 m5) et g = 10 m3. 
Les axes des pseudo-hyperboles voisines des intersections des sphéres sont exagérés, 
afin de rendre le schénia plus clair. 


Ces valeurs corrigées sont données dans la troisiéme colonne de 
la table I. On constatera que la différence entre @,, et ®,,, maxi- 
mum (10%) pour m; = ?/3, reste faible. Si elle était plus forte, c’est- 
a-dire si les pseudo-hyperboles de la figure 12 «empiétaient» les 
unes sur les autres, la fonction uw = f(n) ne serait plus une droite 
et le procédé que nous avons employé deviendrait inapplicable. Ce 
cas se produit pour des cristaux de poids atomique élevé (@®,, grand) 
ou de grande maille élémentaire (6,, petit), tels que la molybdénite, 
l’iodure de plomb, le mica. Il n’est donc pas étonnant que |’emploi 
de la formule de MacGriuuavry (20) ne se soit pas toujours révélé 
correct pour ces cristaux. 


Méme pour le graphite d’ailleurs, la détermination de yo 2, »,) OU 
D5 (3 m,) Dest pas possible. En effet, les pseudo-hyperboles de (35) 
relatives 4 ces spots, celles que nous désignons d’aprés la figure 12 
par (0, p) et (p, q) respectivement, différent considérablement des 
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hyperboles (9)*), et les fonctions 4? = f (n*) ne sont plus des droites. 
Nous ne pouvons pas, en d’autres termes, déterminer directement 
d’aprés les franges observées les coefficients ®,, relatifs au deuxiéme 
ou au troisiéme ordre d’une réflexion du type 10 mg. Tout au plus, 
si l’on approximait a des droites les fonctions u; = f (n?), la formule 
(22) donnerait-elle l’ordre de grandeur de ces coefficients. 


Nous pourrions appliquer également aux spots 11 mg le procédé 
d’investigation dont il vient d’étre question, mais les différences 
pour @,, auxquelles il conduit sont si petites qu’elles ne dépassent 
pas les erreurs expérimentales. D’autre part, et comme nous |’avions 
déja remarqué au paragraphe 4, la petitesse relative — en vertu 
de (23) — de Doo 9m, &t P33 (3 m,)) NE nous a pas permis de vérifier 
la théorie en nous appuyant sur des données expérimentales suffi- 
samment précises; il en a été de méme pour les spots excentriques 
(|m, 6, + m, 6,| > | 6, + B,)). 

En résumé, nous constatons que la détermination des coefficients 
@,, du potentiel cristallin au moyen de la formule (22), dont |’in- 
térét est de ne mettre en jeu que des mesures de longueurs, est 
malheureusement inapplicable pour un grand nombre de spots, 
méme pour un cristal léger tel que le graphite, et que le nombre 
de cas favorables diminue avec l’augmentation du nombre ato- 


mique des atomes du cristal étudié. 


Dans un second exemple, nous considérerons.les quatre spots 0 = 
000, m = 120, p = 101 et q = 221 (figure 13a). L’intérét est den ou- 
veau dans le comportement différent des deux parties du spot m: 
«tout se passe comme si le coefficient ®,, mesuré d’aprés (22), 
était plus grand pour les électrons se propageant a |’intérieur de la 
bande de Kixucut (101, 101) que pour ceux de |’extérieum. L’ex- 
plication en est donnée une fois de plus par la surface de dispersion, 
dont |’équation, du méme genre que (35) et mettant en jeu les trois 
coefficients €m,€, et é,, permet le tracé exact d’une coupe (figure 13b), 
prise selon un plan contenant le point b,, et l’intersection des 
sphéres 0 et m. Comme dans le cas de la figure 11b, la distance 
moyenne 0’ entre les deux nappes de la surface de dispersion effi- 
cace relative au spot m, n’est pas la méme de part et d’autre de la 
perturbation, c’est-a-dire de la frontiére de la bande (ligne de 
Krixucut 101). Cette différence est assez faible pour que, comme 
dans l’exemple précédent, les valeurs apparentes ®;, calculées au 


*) En particulier, 6’ +0, méme si le ®,, correspondant est nul (par exemple 
P53). 
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moyen de (22) de part et d’autre de la frontiére soient dans le rap- 
port 


®,, (int)/@;, (ext) = 6’ (int)/ 6’ (ext) 


La mesure d’aprés (22) du membre de gauche, et le calcul d’aprés 
l’équation pour la surface de dispersion de celui de droite, donnent 
pour ce rapport la méme valeur de 1,10 + 0,02. 


y-! 


~22- 
cenre de una” 
la bande 
Fig. 13b. 
Surface de dispersion relative a la figure 13a. 
En traits renforcés, la surface de dispersion efficace relative au spot m. 


Notons encore que le comportement asymptotique de la surface 
de dispersion efficace (6’.> 6 = |®,,|k/P) ne se réalise pas 4 ]’in- 
térieur de la bande, 4 cause de son étroitesse; car il est impossible 
de s’éloigner suffisammant de la ligne de Krxucur 101 sans ren- 


contrer la ligne 101 dont l’effet perturbateur est identique. L’effet 
sur un systéme de franges diminue lorsque les indices de la bande 
augmentent, puisque les deux lignes de Krxucut qui la délimitent 
s’écartent et que les coefficients « entrant en jeu diminuent; pour 
le graphite, seules les bandes du type + (10 mg) et + (11 ms) ont 
une action appréciable. Il faut donc éviter, lors de la détermination 
d’un @,,, que les spots 0 ou m ne se trouvent a |’intérieur d’une 
de ces bandes. 


Lorsqu’une bande est située symétriquement par rapport au spot 
000, on sait que l’intensité du fond continu, provenant des électrons 
diffusés non élastiquement, est généralement différente a |’inté- 
rieur et 4 l’extérieur de cette bande; pour le graphite, l’intensité est 
toujours plus forte 4 l’intérieur (figure 14). Divers auteurs, parmi 
lesquels SHrinoHara (1932a), Emsiie (1933) et, récemment, ARt- 
MANN (1948, 1949), ont étudié ce probleme. Artmann a démontré 
notamment que le phénoméne ne peut étre décrit en théorie dyna- 
mique que par la considération de plusieurs ondes intenses (Vielstrahl- 
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problem). Ainsi, dans les deux cas des électrons diffusés élastique- 
ment — ceux que nous avons étudiés — et inélastiquement, leur 
comportement particulier 4 l’intérieur des bandes de Kixucut de 
bas indices procéde d’une cause identique. 


Les effets associés aux bandes augmentent également avec le 
nombre atomique. KossEt et M6OLLENSTEDT (1942) ont publié pour 
le mica des photographies analogues a nos figures 11a et 18a, et qu’on 
peut expliquer de la méme fagon. 


Une discussion quantitative devient pratiquement impossible 
lorsque le nombre des spots intenses dépasse quatre, 4 moins que 
leur disposition ne présente une haute symétrie. Le cas se produit 
quand la normale au cristal n coincide avec |’axe du faisceau con- 
vergent (figure 14). Furs (1948 et 1949) en a donné la théorie, pour 
le mica, en considérant le spot central et les six spots immédiatement 
voisins; il trouve également que le nombre d’unités du décalement 
des franges augmente avec |’épaisseur, et que la structure fine des 
franges dépend des phases relatives des «. 


Nous donnerons la raison, pour terminer, de l’aspect ponctué de 
certains spots étudiés aux paragraphes 5 et 6. Nous avons montré 
que les minimums d’intensité d’un spot m s’obtenaient de facon 
simple en considérant ce que nous avons appelé la surface de dis- 
persion efficace relative au spot m, et nous ne nous sommes plus 
par la suite intéressé qu’a la position de ces minimums. En effet, 
sur la grandeur des maximums d’intensité, la regle que nous avons 
énoncée a la page 602 ne peut rien dire. Elle détermine, d’aprés 
l’Appendice II, celle des trois amplitudes u},, 2, et u3 qui est 
négligeable relativement aux deux autres, mais non le rapport de 
ces derniéres 4 l’amplitude A de l’onde incidente, rapport qui 
s’abaisse lorsque l’amplitude U, d’un spot diffracté perturbateur 
est grande. Sans recourir aux formules exactes — (80) pour trois 
spots —, l’on s’attendra, pour les maximums d’intensité des franges 
du spot m, & une sensible diminution quand les franges du spot p 
sont intenses. Le lieu des points ou s’exerce cette diminution est 
donc l'image dans le spot m des franges du spot p. L’effet réci- 
proque du spot m sur le spot p existe aussi, d’ailleurs, mais un spot 
sera d’autant plus influencé que son intensité moyenne est plus 
faible et celle de l’autre plus forte. Le phénoméne est visible dans 
les spots des figures 11 et 13. La figure 15 en donne un exemple re- 
marquable, di a un cristal de graphite ABC: les franges des trois 
spots diffractés se «hachent» littéralement les unes les autres. 
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§ 7. Les structures particuliéres du graphite. 


Nous avons vu jusqu’a présent les complications successives que 
présente un spot sous l’effet d’autres spots intenses, et avons con- 
staté que les franges observées dépendaient de la surface de disper- 
sion efficace, c’est-a-dire essentiellement de l’interférence de deux 
ondes intenses seulement. I] nous reste a étudier briévement l’as- 
pect de certaines franges, qu’on ne rencontre pas avec tous les 
cristaux examinés et dont la figure 16 donne un exemple typique: 
elles laissent supposer qu’un plus grand nombre d’ondes intenses 
contribuent a leur formation. Elles n’appartiennent pas cependant 
a des spots «supplémentaire», en ce sens qu’on peut assigner a 
ceux-ci des indices m,, mz et mg entiers (ou mg multiple de ?/; dans 
le cas du graphite ABC). La complexité des franges révéle par contre 
un défaut du cristal, plus précisément une transition dans le schéma 
d’empilement des couches. Dans les cristaux de graphite AB, par 
exemple, il peut se produire une transition ABAB, ACAC (la vir- 
gule marquant la transition): les deux cristaux partiels ainsi super- 
posés ont la méme maille élémentaire, le méme réseau réciproque 
par conséquent, mais leurs facteurs de structure*) F’,,, semblables 
en grandeur, peuvent différer en phase, et cette différence de phase 
est responsable des franges observées. La méme conclusion s’ap- 


pliquerait 4 une transition ABCABC, BCABCA. 


Table III. 
Facteurs de structure F,, relatifs 4 un empilement ABAB... 
(premier nombre de chaque case) et ACAC... (second nombre). 





M, =m, +3n!| m= m+1+3n M,=mt+1+idsn 
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Table IV. 


Facteurs de structure relatifs 4 un empilement ABCABC... 
(premier nombre de chaque case) et BCABCA... (second nombre). 
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nm’ =0, */3, 4/35 S/a--- 
*) Nous désignons ainsi la quantité F,,, de la formule (23), bien qu’en toute 
rigueur (Z—s (6,,)) F,, soit le facteur de structure. 
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Le calcul par la théorie dynamique de la diffraction due a ces 
cristaux n’est pratiquement réalisable que dans le cas d’une seule 
transition, et lorsque la figure de diffraction présente deux spots 
intenses seulement. Nous appliquerons donc la théorie du para- 
graphe 3 4 deux cristaux superposés, 4 faces paralléles, de méme 
réseau réciproque, et se juxtaposant a la hauteur du plan ow se 
produit la transition*). Les trois plans sur lesquels s’appliquent 
les conditions aux limites sont définis par 


nr=—D _ (face d’entrée 2), 
nr = 0 (plan de la transition 2',), 


nr = D (face de sortie 2'3). 
Dans chaque cristal partiel existent deux champs d’ondes et les 
rapports p‘ ou p‘des amplitudes des ondes d’un méme champ sont 


données par (11). Quant aux amplitudes relatives des divers champs, 
elles dépendent des conditions aux limites sur 2, et 24: 


pe Bask xu 2 a8 
A =p ue 2Qariy P+ yu? ¢ Qniy D. 


— gl p-22ty'D 2 ,-2xiyD 
0 = u,, € + Un, é ’ 


Sur 2): 


ie) vied wate! 2st 
Sur X.: P Um + P Um = Po Um + P Um » 
ah tea = ah + 

m m ™ m °* 

Ces quatre équations déterminent u},, uz. u,, et u2, en fonction 
des p‘ et p*. Il reste & déterminer l’intensité |U,,|? dans le spot m 
en appliquant la condition aux limites sur 2’;: 


a1 p22ty'D , 72 g2niy®?D _ 
Win & + us, é = U,,. 


La substitution des valeurs précédemment obtenues pour 4%, et 
u2, donne: 


2 (p'—p®) (p1—p2) = (pl 22iv D_ p2 @riv'D) (2riv'D_geaivd) 


es (p} eri D_p2 2riv’ D) (e27tu'D_ g2ziv'D) F (36) 


A moins que les vecteurs d’onde ne soient trés proches de la po- 
sition de Brace (dans un domaine angulaire inférieur a 0,05°), 
lun des p? (ou des p*) est d’aprés (11) négligeable par rapport a 
l’autre, et l’on a, par exemple, p? <p! et p? <p}. Les termes de 
(36) contenant p? et p? seront alors négligeables. En outre, les 
facteurs de structure ne différant que d’une phase 229, on a 


*) Nous distinguerons par une barre les quantités relatives au second cristal 
partiel. 
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Fm =F ,e**? et aussi, d’aprés (6) et (23) &m=€m e?**%. Les sur- 
faces de dispersion relatives aux deux cristaux sont donc identiques: 
il s’ensuit que y‘=y', et p' = pt e-*7*, (36) devient alors: 


Sn = =) {exp mi[2p+2y?D + (y+ y*) D] sin x (y?— y?) D 


+ exp 2i[2 y? D + (y? + y?) D] sin x(y?— y?) D}. 


A 


On obtient pour l’intensité observée, aprés quelques transfor- 
mations trigonométriques: 
|-Za. o a gt rlsin?a A y(D+D)—4sinzg sina A yD.- 
-sinzAyD sina[4y(D+D)+ q]], (4y=y!—y?). (37) 


D’aprés (18) ou (19), le premier terme de cette formule représente 
la diffraction due & un cristal de méme épaisseur totale D + D, 
mais sans transition. Le second terme décrit les perturbations 
subies par les franges sous |’effet de la transition; il s’annule évi- 
demment pour ¢ = 0, c’est-a-dire quand les facteurs de structure 
F,,, et Fm sont aussi égaux en phase. Tout se passe alors dans le 
spot m comme s’il n’y avait pas de transition. Il existe ainsi un 
moyen trés simple de justifier |*hypothése de ces transitions. On 
observe les divers spots de la figure de diffraction et vérifie que les 
franges de ceux pour lesquels F’,, = Fm (gy = 0) conservent l’aspect 
qu’elles ont en l’absence de transition. D’aprés les tables III et IV, 
qui donnent les valeurs de F’,, et F', pour une transition ABAB, 
ACAC, respectivement ABCABC, BCABCA, les indices de tels spots 
satisfont a: ity tag we, (38) 

Le résultat est d’ailleurs plus général: quels que soient le nombre 
et l’espéce des transitions, ces spots conservent l’aspect qu’ils ont 
en |’absence de transition*); ils permettront donc de déterminer, 
sous les conditions que nous avons vues, l’épaisseur totale du cristal. 
La figure 16 illustre clairement ce phénoméne, que nous avons 
retrouvé avec tous les cristaux 4 transition observés. 

On pourrait ensuite déterminer les épaisseurs des cristaux par- 
tiels grace aux spots ol m, — m, = 3 n, en donnant aux paramétres 
D et D dans (87) les valeurs convenables pour rendre identiques 
les intensités calculée et observée. 

*) En toute rigueur quand deux spots seulement sont intenses. Dans le cas 
d’un troisiéme spot p, les facteurs de structure F, et F,_,, mis en jeu peuvent 
varier en phase d’un cristal partiel 4 l’autre et modifier éventuellement la surface 


de dispersion efficace relative au spot m. La figure 16 montre que cet effet n’est 
pas décelable & premiére vue. 
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L’effet des transitions est de «disperser» |’intensité maximum de 
part et d’autre de la position de Brace, comme on peut le constater 
sur la figure 16. I] s’ensuit que les lignes de Krxucut associées 4 ces 
réflexions perdent leur netteté, contrairement aux lignes dont les 
indices satisfont & (88); c’est ainsi que sur la figure 15 les lignes 


de Krxucut + (120) et + (302) restent nettes. 


Lorsque les nombres des spots intenses et des transitions aug- 
mentent, la figure de diffraction (figure 17) atteint une complica- 
tion beaucoup plus grande qu’en l’absence de transitions (figure 15). 
Dans le cas d’une poudre cristalline et d’un grand nombre de transi- 
tions, le phénoméne peut étre étudié statistiquement et l’on trouve 
que les anneaux de diffraction dont les indices satisfont 4 (38) ne 
sont pas élargis (W1Lson 1942). Warren (1941) a étudié le cas 
extréme de graphite semi-amorphe ou les couches d’atomes restent 
paralléles et équidistantes, mais sont déplacées de facon arbitraire 
les unes par rapport aux autres. 


Il nous reste a citer les transitions mixtes, ABAB, CABCAB par 
exemple, entre les deux variétés de graphite. Tous les spots com- 
muns aux deux cristaux partiels ont le méme facteur de structure; 
leurs franges permettent donc de déterminer |’épaisseur totale. Pour 
les autres spots, la théorie de ce paragraphe n’est pas applicable 
puisque l’un des deux facteurs de structure F’,, et F,, est nul. En 
premiére approximation, ces spots sont identiques 4 ceux que four- 
nirait indépendamment chaque cristal partiel. L’absence d’un ac- 
cord quantitatif entre la somme des épaisseurs partielles ainsi dé- 
terminées et l’épaisseur totale, nécessiterait une extension de la 
théorie au cas de trois ondes intenses traversant le cristal a transi- 
tion. 


D’aprés les observations faites sur un grand nombre de cristaux 
uniques, nous estimons 4 5% la proportion de graphite ABC rela- 
tivement 4 la variété ordinaire AB. Cette valeur ne dépend pas de 
lorigine du cristal et est en accord avec celle qu’a trouvée Bacon 
(1950) d’aprés des diagrammes de poudre. Les transitions sont re- 
lativement plus fréquentes dans la variété ABC, mais il est de toute 
facon peu fréquent de rencontrer un cristal d’épaisseur supérieure 
a 2000 A qui ne présente une transition. Nous n’avons observé 
qu’une seule fois un empilement ABC sans transition (figure 15). 
Nous avons pu vérifier sur ce cristal que les spots associés & un 
facteur de structure nul étaient absents — ou trés faibles*) — et 
justifier avec certitude l’existence de la variété ABC du graphite. 


*) A cause de la présence d’autres spots intenses. 
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Conelusions. 


Nous avons montré dans ce travail que la théorie dynamique 
rend correctement compte des diagrammes de diffraction dus au 
passage des électrons 4 travers le graphite. Nous avons utilisé la 
technique expérimentale de KossEL et MOLLENSTEDT, qui permet 
d’observer de la facon la plus favorable les variations d’intensité 
prévues par la théorie. 


Les résultats suivants ont été obtenus: 


1° Dans le cas ou la figure de diffraction ne présente que deux 
spots intenses, nous avons vérifié que la formule (20) permet une 
détermination satisfaisante de l’épaisseur du cristal et de certains 
facteurs de structure. 


2° L’emploi de la formule en question reste malheureusement 
trés restreint, car la présence d’autres spots intenses est souvent 
inévitable. 


3° Dans les cas de trois ou quatre spots intenses sur la figure de 
diffraction, nous avons introduit la notion de surface de dispersion 
efficace qui facilite l’interprétation des phénoménes observés (dé- 


calements des franges d’interférences, leur comportement particu- 
lier & l’intérieur des bandes de Kixucut de bas indices). 


4° Nous avons rencontré diverses particularités dans la maniére 
dont s’empilent les couches du graphite; en particulier, nous avons 
mis en évidence sur des cristaux uniques |’existence de la variété 
rhombohédrique de ce cristal. 


Le présent travail a été effectué a |’ Institut de Physique de 1’Uni- 
versité de Genéve sous la direction du professeur J. WEIGLE; je 
tiens 4 le remercier pour |’intérét constant qu’il a porté 4 mes re- 
cherches, dont il m’avait proposé le sujet. 


Ma gratitude va également au professeur R.-C. ExTERMANN pour 
ses précieux conseils. 


Je remercie enfin Messieurs ANDERSEN, de la maison Caran 
d’Ache, Luxessn, de la General Electric, et Bacon, de Harwell, qui 
ont obligeamment mis 4 ma disposition des échantillons de graphite. 
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Appendice I. 


Le passage a la théorie cinématique*). 


On sait que cette théorie adopte le procédé de calcul suivant: on détermine 
d’abord la diffraction due 4 un seul atome, en considérant la déviation des électrons 
incidents dans le champ de potentiel créé par les charges de cet atome. Puis on 
additionne les amplitudes des ondes diffractées par tous les atomes du cristal, 
compte tenu de leurs phases, pour obtenir l’effet total. Ce procédé relativement 
simple n’est évidemment justifié que si l’on peut négliger la rediffraction par les 
atomes suivants des électrons déja diffractés une premiére fois, l’intensité diffrac- 
tée restant par conséquent toujours petite par rapport 4 l’intensité incidente. Dans 
le cas d’une lame cristalline 4 faces paralléles, d’épaisseur D = Nag, on sait que 
lintensité I d’un spot diffracté m vaut 


rae sin? 2 (a3,b) ” 


ou le vecteur } (tracé dans l’espace réciproque) est égal 4 la différence entre les 
vecteurs des ondes diffractée et incidente. Pour la position de Brace (6 = B,,), 
I = CN?; de part et d’autre de cette position, J décroit en s’annulant périodique- 
ment lorsque 

(a3, 6) = n/N (n entier) . 


En transcrivant cette relation dans la notation de la théorie dynamique, nous 
trouvons pour les distances angulaires u,, séparant les minimums d’intensité de la 
position de Brace: 
td 
Ly = 6. D- n. 


m 


Si nous comparons ces valeurs avec celles que donne la formule (20) du para- 
graphe 3, nous constatons que les deux théories donnent des résultats identiques 
pour |e,,|kD/yn <1. Il est donc inexact de restreindre |’application de la théorie 
cinématique a des cristaux extrémement minces seulement. On peut toujours, 
quelle que soit l’épaisseur (finie) du cristal, trouver un ordre n’ & partir duquel 
cette théorie est applicable, l’angle uw,’ correspondant restant d’ailleurs invariable, 
puis que les minimums se resserrent quand D augmente; yu,’ ne dépend que de |e,,,| k, 
c’est-a-dire de la distance minimum séparant les deux nappes de Ja surface de dis- 
persion. Pour pw > pn’, les résultats dynamiques confirment la théorie cinématique; 
Vhypothése de base de cette derniére doit donc se trouver vérifiée. Les formules 
(19) le prouvent sans autre, puisque |U,/A|* — 1, ct |U,,,/A|? > 0, pour tout angle 
> -n. 

En résumé, ce n’est pas l’épaisseur du cristal qui est déterminante pour savoir 
si la thcorie cinématique est applicable, mais bien la distance séparant la région 
du spot étudié de la position de Braae (et des droites perturbatrices dans le cas 
de trois spots intenses ou davantage). Comme l’angle critique u,,’ augmente avec 
Em: les «effets dynamiques» s’observeront surtout dans les spots d’indices peu 
élevés. 


*) Cf. Furs (1948). 
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Appendice II. 


Justification dans un eas particulier des propriétés de la surface de dis- 
persion efficace. 


Considérons la surface de dispersion de la figure 8b et une orientation des 
vecteurs d’onde telle que leurs origines soient, par exemple, alignées sur une nor- 
male au cristal rencontrant la surface de dispersion 4 mi-chemin des points L’ et 
L’’. En vertu de (8), les équations (24) valables pour chaque champ d’ondes i, 
peuvent étre mises sous la forme: 


$4 i ~ 
2% Uy + &_» kul, + ¢€_, ku, =O, 


Emkuy+2,u,, +e_,kul=0, (i=1,2,3) (24’) 


bail hols a eee 
épku,+e,kuy, +22, wu, =O. 


Désignant par 6 la moyenne des axes des pseudo-hy eg situées prés de L’ 
et de L” (6 ~Je|k en vertu de (9 )), Pon voit = les 2 x (j = 0, m, p) sont beau- 
coup plus grands que 6 sauf 2 a 2a) et 2 x° qui sont beaucoup plus petits. On 
trouve les ordres de grandeur relatifs des senglinaden du premier champ d’ondes, 
par exemple, en mettant (24’) sous la forme: 

1 1 1 
n+; Mp0, (N: nombre relativement grand 
a b+ ut = 0, dépendant de la surface de disper- 
Nn” re sion et de lorientation choisie des 
vecteurs d’onde.) 


us + 
us + Wn + Nu,~0 F 
d’ot l’on déduit que 
}—1:N:1. 
On trouverait de méme: 
U 


:U =1:1:N, 


2 2 

0 m 

3.3 ’ 

Uy U2 =WN:1:1. 


Considérons maintenant les deux derniéres équations des conditions aux limites 
(27); eu égard aux rapports que nous venons d’écrire elles peuvent se mettre sous 
la forme: 


1 2 a 
iia Magia 


uO, 
d’ot: 
=N:1:N. 


Ainsi, pour l’orientation choisie des vecteurs d’onde, ur, est négligeable par 
rapport & Un et u , et il s’ensuit la régle énoncée a la page 602. Le méme raisonne- 
ment s’appliquera 4 d’autres orientations: pour les origines des vecteurs d’onde 
situées entre L et L’, uy, serait négligeable, etc. Il y a évidemment ambiguité 
aux discontinuités de la surface de dispersion efficace (en L’ et L”), ot certains 


des x sont de l’ordre de 6. 
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Der Zerfall von Sb*”° 
von J. P. Blaser, F. Boehm und P. Marmier, ETH., Ziirich. 
(8. X. 1950.) 


Summary: Antimony-120 decays by emission of a positron spectrum with 
upper limit of 1.70 MeV and by K-capture. Three y-rays with energies of 0.90, 
1.30 and 2.20 MeV are present. The probable disintegration-scheme is given. 


Einleitung. 


Bei der Bestimmung des absoluten Wirkungsquerschnittes der 
Reaktion Sn1?°(p,n) Sb12°1) war es fiir uns unerlasslich, zunachst 
den Zerfall von Sb!?° zu untersuchen. In der Literatur findet man 
iiber diesen 14,5 + 1 min. Positronenstrahler lediglich eine Angabe 
iiber die Grenzenergie des Spektrums. Nach Amax1 und Suaimoro?) 
soll dieser Grenzwert 1,53 MeV betragen. Die Autoren stiitzen sich 
dabei auf Messungen in der Wilsonkammer. 


whe 
a- 








2000 ©3000 ©4000» 5000 += 6000 +7000 :~=—«*8000 =~ 9000 He Oersted cm 
Fig. 1. 


Positronenspektrum von Sb??°, 


Wegen der relativ kurzen Halbwertszeit von Sb??° sind genaue 
Messungen im magnetischen Spektrographen mit Schwierigkeiten 
verbunden. Wir mussten zunichst fiir die chemische Abtrennung 
des im Cyclotron durch (p,n)-Reaktion erzeugten Antimons eine 
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rasch arbeitende Methode*) entwickeln, die eine tragerfreie Ab- 
trennung in wenigen Minuten gestattet. Im Anschluss an die Tren- 
nung konnte das in Ather geléste Antimon in kurzer Zeit auf eine 
diinne Glimmerfolie eingedampft werden. Die in der Weise erhal- 
tenen Quellen eignen sich gut fiir Messungen im Spektrographen. 


Ergebnisse und Diskussion. 


Das Positronenspektrum wurde im magnetischen Linsenspektro- 
graphen ausgemessen (Fig. 1). Man entnimmt dem Kurieplot (Fig. 2) 
fiir die Grenzenergie des Hauptspektrums EH, = 1,70 + 0,02 MeV. 
Der Kurieplot dieses Spektrums zeigt geraden Verlauf. 








2 3 4 5 6 Wy mc? 
Fig. 2. 
Kurieplot des Spektrums von Sb?2°, 


Neben dem 1,7 MeV Spektrum ist noch ein schwaches, hoch- 
energetisches Spektrum mit einer Grenzenergie von 2,4 + 0,05 MeV 
vorhanden (Fig. 1 und 2). Durch eine Kontrollmessung im ma- 
gnetischen Halbkreisspektrographen haben wir uns davon iiberzeugt, 
dass beide Spektren Positronenitiberginge darstellen. Das Inten- 
sitétsverhaltnis der beiden Spektren betraigt etwa 7:1; ihre Halb- 
wertszeit ist innerhalb der Messgenauigkeit dieselbe. 

Mit Hilfe der Methode der Sekundirelektronen fanden wir im 
magnetischen Linsenspektrographen drei y-Linien mit Energien 


*) Die Sn-Target wurde in HCI aufgelést. Die filtrierte Lésung wurde abge- 
kihlt, verdiinnt und mit Ather ausgeschiittelt. Das Antimon geht vorzugsweise 
in Ather in Lésung. Mehrmaliges Ausschiitteln erhéht die Giite der Trennung. 
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von 0,90 + 0,03, 1,30 + 0,03 und 2,20 + 0,05 MeV. Fig. 3 zeigt 
zeigt die Photoelektronen der ersten beiden dieser y-Linien. Die 
2,2 MeV y-Linie wurde mit Hilfe der Methode der Comptonelek- 
tronen gemessen. 


Konversionselektronen konnten nicht gefunden werden. 





N kK 
SU keV 
L 





500 kev 
KL 








1300 keV 
Al 














3000 $000 S00 He Dersted em 
Fig. 3. 
Photoelektronen von Sb!?° (Pb-Strahler). 


Es war méglich, die relativen Intensitaten dieser drei y-Strahlen 
abzuschatzen und mit der Vernichtungsstrahlung zu vergleichen. 
In der folgenden Tabelle geben wir die Energie und die relative 
Intensitat jedes y-Strahls bezogen auf ein Positron. 





Ey (MeV) L,/Ig* 





0,90 + 0,03 0,08 
1,30 + 0,03 0,35 
2,20 + 0,05 0,04 














Es scheint uns sinnvoll, das Zerfallschema gemiss Fig. 4 zu 
zeichnen : 
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Der geradlinige Verlauf des Kurieplot des 1,7 MeV Spektrums 
lasst den Schluss auf einen erlaubten Ubergang zu. Unter dieser 
Annahme wurden die Werte fiir /* und f+ aus der Fermitheorie 
berechnet und im Zerfallschema eingetragen. Die aus der Intensitat 
der y-Strahlen berechneten % der Aufspaltung sind im Einklang 
mit der Fermitheorie, was das skizzierte Zerfallschema stiitzt. 


56” 5 min 




















Zerfallschema. 


Aus der Anregungskurve!) der Reaktion Sn!?°(p,n) Sb?2° wurde 


ein Schwellenwert von 3,5 + 0,8 MeV bestimmt. Anderseits ent- 
spricht unser Positronenspektrum von 1,7 MeV einer Zerfallsenergie 
von 3,4 MeV. Das skizzierte Zerfallschema ist also in guter Uber- 
einstimmung mit der experimentell bestimmten Schwelle. Es ist 
hingegen nicht méglich, das intensitaétsarme Spektrum von 2,4 MeV 
mit dieser Schwelle in Einklang zu bringen. Es wire denkbar, dass 
dieses Spektrum einem héheren Energieniveau von Sb1?° angehért 
oder einem anderen Isotop zugeordnet werden muss. Leider liefert 
die Halbwertszeit keinen Hinweis dafiir. 
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Liaison chimique du proton mesurée avec un sélecteur 
de vitesses pour neutrons lents 


par R. Keller. 
(29. VI. 50.) 


Résumé. Un sélecteur de vitesses a été adapté 4 un accélérateur linéaire de 
200 kV. Le spectre de neutrons mesurable s’étend de 0,003 4 1 eV. La section 
efficace de diffusion de l’hydrogéne en fonction de l’énergie des neutrons a été 
mesurée pour les substances suivantes: (COOH),, HCOONa, HCOOH, SO,Cu+ 
5 H,O et H,O. Il existe des différences appréciables d’une substance a l’autre. 
L’extrapolation de la section efficace vers les énergies trés grandes permet de con- 
clure sur la liaison chimique de l’hydrogéne. La section efficace du bore a été 
mesurée comme contréle, elle s’avére proportionnelle au temps de vol des neutrons 
et vaut (691 + 5)-10-*4 cm? pour 2200 m/sec. 


Introduction. 


La diffusion des neutrons lents par la molécule hydrogénée offre 


un caractére particuliérement intéressant. Comme Frrmr') |’a 
relaté la section efficace de diffusion du proton est proportionnelle 
au carré de la masse réduite du systéme neutron-proton lié chimique- 
ment. Une mesure de section efficace permettra de tirer des con- 
clusions sur la nature de la liaison chimique. De nombreux travaux 
expérimentaux et théoriques ont été faits dans ce but (voir l'article 
ainsi que la bibliographie citée par A. Grpert et J. RossE.?)). 
Jusqu’a présent la plupart des mesures ont été faites avec des 
neutrons thermiques de vitesses mal définies, en utilisant simul- 
tanément tous les neutrons issus d’un modérateur de paraffine, 
engendrant une répartition de vitesses maxwellienne. Dans sa dis- 
sertation, RossEx') fait remarquer qu’il serait important pour de 
telles mesures de travailler avec des neutrons de vitesses selection- 
nées. Nous nous sommes proposés de poursuivre |’étude des liaisons 
chimiques de l’hydrogéne au moyen de neutrons monocinétiques, 
contrélés avec un sélecteur de vitesses. Récemment des travaux 
similaires ont été publiés 4)5)®)’), en particulier les hydrocarbures 
gazeux mesurés par Carro’) ont été mesurés & nouveau par 
Epwarp MELKonrAn’®) avec le sélecteur de vitesses de ]’université 
de Columbia. 
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Un sélecteur de vitesses se compose de deux parties: Une source 
de neutrons pulsée, qui émet des neutrons par intermittence pen- 
dant un temps trés court, et un compteur de neutrons sensible 
pendant un court laps de temps retardé par rapport a ]’émission 
de la source. On connait ainsi le temps de vol des neutrons, la 
distance source-compteur détermine la vitesse. La pulsation de la 
source se fait mécaniquement lorsqu’on dispose d’une source de 
neutrons induite par radioactivité naturelle comme par exemple le 
mélange Ra-Be!®)14) ou bien la pile atomique??)1%). La pulsation se 
fait par commande électronique lorsqu’on utilise comme produc- 
teur de neutrons une désintégration nucléaire provoquée par bom- 
bardement de particules accélérées. Des accélérateurs linéaires mo- 
dulés ont été construits par les auteurs cités sous réf. 1)!5)16)1”), 
Des cyclotrons modulés ont été utilisés par les auteurs cités sous 
réf, 18)19)20)21)22)23)4)5)6)7)9)| Notre solution est celle d’un accéléra- 
teur linéaire alimenté par une installation haute tension de radio- 
thérapie de 200 kV, stabilisée. La réaction nucléaire provoquée 
est la suivante: 

,D? + ,D? = ,He®? + n + 3,31 MeV 36). 


La source d’ions. 


Nous avons déja donné une description détaillée de notre source 
dions a électrons oscillants™). Elle a été améliorée considérable- 
ment en’tapissant les électrodes avec du magnésium 99,9%. (Voir 
fig. 1.) Le rendement en ions atomiques Dt a passé de 11% a 


WB magnédsium 
SS aier 
laiton 
( e/nico 
C2 porcelaine 


Source d’ions. 


28%. Voici le régime de la source: 


gaz pression D* Df Df Of _ tension 
96% Det+4% O. 12m 28% 30% 16% 26% 880V 
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Le pourcentage des différentes sortes d’ions ainsi que la tension 
de régime se rapprochent des valeurs indiquées par P. Lorrain”) 
qui a également utilisé du magnésium. La source d’ions est alimen- 
tée par un générateur d’impulsions. Nous avons relevé dans la fig. 2 
Yoscillogramme du courant ionique de l’ancienne et de la nouvelle 
source, les deux étant alimentées par le méme courant de décharge 
sinusoidal. L’oscilloscope a été branché aux bornes d’une résistance 
chutrice de 3000 2 en série avec une cage de Farapay placée a 
l’endroit de la cible 4 l’extrémité du tube accélérateur d’ions. Les 
électrons secondaires sont retenus par une polarisation positive de 
la cage de Faraday. Nous avons, dans le cas de l’ancienne source, 





0 100 20 0 100 Wyse 
Fig. 2. 


Oscillogramme du courant ionique. 


atteint la saturation du courant ionique, c’est-a-dire le courant 
maximum que l’on peut extraire d’un orifice de 3 mm de diamétre 
avec une électrode accélératrice, portée 4 20 kV par rapport a la 
source, placée & 20 mm de l’orifice (voir fig. 1). Le courant de 
saturation dépend, comme le démontrent I. Lancmurr et K. T. 
Compton’), (voir également réf. 2”) et 28)) de la masse moléculaire 
moyenne des ions. II est proportionnel 4 m-+. Dans le cas de la 
nouvelle source la masse spécifique est plus petite (meilleur rende- 
ment en ions atomiques) donc le courant de saturation plus élevé. 
Nous constatons en effet qu’il n’a pas été atteint. Actuellement nous 
travaillons avec un courant de décharge moyen de 15 mA, fré- 
quence 250 par sec et durée 200 usec. Avec une forme sinusoidale 
la valeur de pointe du courant de décharge atteint 0,47 A. Le cou- 
rant ionique total représente 2,5°% du courant de décharge ce qui 
fait en moyenne 380 wA et en pointe 12 mA. Nous verrons plus 
tard que le courant ionique parvenant a la cible se compose des 
ions Df et DZ a la fois. Cela fait 58% du courant total, c’est-a-dire- 
220 wA. Or le courant ionique mesuré calorimétriquement vaut 
200 wA. Le rendement de l’optique ionique du tube accélérateur 
est donc de 90%. 
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Fig. 3. 


Tube accélérateur d’ions. 
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Le tube aceélérateur. 


Nous disposons d’un générateur de haute tension systéme GreI- 
nacher, de 200 kV avec le centre 4 la terre. Le primaire est ali- 
menté par un groupe convertisseur synchrone. La tension est ainsi 
rendue indépendante des fluctuations du secteur grace a la parfaite 
constance de la fréquence du réseau. 

Le tube ionique illustré dans la fig. 3 est horizontal. Les deux 
extrémités sont isolées, la partie centrale étant 4 la terre. Un trans- 
formateur d’impulsions alimente la source d’ions portée & + 100 kV. 
Il se compose d’un noyau cylindrique, diamétre 25 mm, longueur 
600 mm avec |’enroulement primaire réparti sur toute la longueur, 
le tout placé dans un tube de papier bakélisé aussi étroit que pos- 
sible et rempli d’huile, épaisseur de paroi 10 mm. L’enroulement 
secondaire est blindé et placé presque sans ébat sur le tube de 
papier bakélisé. Une boite étanche remplie d’huile protége le se- 
condaire. Le rapport du nombre de tours primaire-secondaire est 
de 1:7, le rapport des tensions seulement de 1:6 & cause du champ 
de fuite. La self-induction du primaire vaut 0,01 H. 

Pour obtenir une bonne focalisation du faisceau ionique nous 
nous sommes basés sur les travaux de ZwoRYKIN”) et de FowLer 


0 
JO 40 200 500 
Fig. 4. 


Flux de neutrons vs. courant de déviation. 


et Grpson®*®), I] faut d’abord réaliser une collimation correcte au 
voisinage de l’orifice de la source d’ions: D’une part il existe une 
profondeur optimum de la creusure sphérique au fond de laquelle 
est situé l’orifice. La profondeur est de 12 mm et le rayon de cour- 
bure de 14 mm. D’autre part l’effet divergent de l’ouverture amé- 
nagée dans la premiére électrode accélératrice a été annulé en re- 
couvrant celle-ci d’une grille (espacement des fils 3 mm, transpa- 
rence 95%). Ainsi la divergence du faisceau ionique est minimum 
et l'image virtuelle de la source est fortement reculée (voir fig. 3). 
Cette circonstance permet une lentille électrostatique faiblement 
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convergente. Une convergence faible équivaut 4 une grande chute 
de potentiel entre la source et la premiére électrode. Les ions qui 
parcourent |’intérieur de celle-ci auront donc une énergie relative- 
ment grande ce qui est nécessaire & cause de |’effet divergent de la 
répulsion électrostatique, l’angle de divergence étant proportionnel 
a U-*2 ot U est l’énergie des ions. 

La tension intermédiaire qui polarise la premiére électrode est 
fournie par un diviseur de tension constitué par deux séries de ré- 
sistances du commerce plongées dans |’huile. La premiére a une va- 
leur fixe de 15 MQ, la seconde est variable entre 50 et 65 MQ. Un 
contacteur a 6 pdles placé au haut du tube bakélisé contenant les 
résistances permet la mise au point de l’image de la source d’ions 
sur la cible. Il est nécessaire de mettre en paralléle avec la résistance 
de 15 M2 un condensateur de 1000 pF, tension de régime 30 kV 
pour éliminer les fluctuations de la tension qui seraient occasionnées 
par la fraction du courant ionique parvenant a la grille de |’élec- 
trode. 

Aprés le passage de la 2° électrode d’accélération qui est au po- 
tentiel de la terre, les ions subissent une déviation moyenne de 6°. 





O liquide 
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parattine 
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Fig. 5. 
Cible avec modérateur. 


L’électro-aimant nécessaire ne présente aucune difficulté au point 
de vue refroidissement. Cette faible déviation a été choisie de ma- 
niére & diriger les ions D+ et Dt? a la fois sur la cible 4 eau lourde. 
La production de neutrons par les ions moléculaires n’est pas a 
négliger. La fig. 4 représente le flux de neutrons en fonction du 
courant de déviation. Il est aisé de dessiner séparément la part du 
flux neutronique produit par les ions D+, Df et Dj, elle est de 65%, 
30% et 5% respectivement. 
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La cible est portée 4 — 100 kV. Elle est constituée par une plaque 
de cuivre semi-cylindrique présentant aux ions sa concavité (voir 
fig. 5). Elle forme le prolongement du récipient en maillechort qui 
recoit l’oxygéne liquide pour la congélation de l’eau lourde. Le réci- 
pient de maillechort est logé dans un tube de laiton concentrique, 
espacé de 2 mm. Cette exécution a comme avantage de situer la 
source de neutrons aussi prés que possible du modérateur de paraf- 
fine qui entoure le tube de laiton. L’angle solide sous lequel émer- 
gent les neutrons non captés par le modérateur est ainsi réduit a 
1-42. Pendant toute la durée d’une mesure |’ampoule d’eau lourde 
reste en communication avec le petit tube dirigé contre la cible. Un 
capillaire limite le débit de vapeur d’eau a une valeur suffisante 
pour la régénération constante de la couche de glace lourde. L’émis- 
sion de neutrons est constante et la dissipation d’eau lourde minime. 
Pour éviter les électrons secondaires la cible est polarisée 4 + 150 V 
par rapport a la derniére électrode d’accélération. La polarisation 
est produite par le courant ionique que l’on fait débiter sur une 
lampe a néon. Le joint de caoutchouc sert, d’isolation. 

Tous les joints sont en caoutchouc. Une pompe 4, diffusion de 
vapeur d’huile de 200 1/sec, décrite sous réf. 34), évacue le tube io- 
nique. Le vide est contrélé par un manométre d’exécution sem- 
blable a celle de la course d’ions. 


Le rendement de la source de neutrons. 


L’équivalence en milicuries de Ra-Be a été déterminée par com- 
paraison avec une source de 440 mc de Ra-Be prétée par le Dr 
WENGER, Directeur de |’Institut du Radium de Genéve. La source 
est située au centre d’un cylindre creux de paraffine de 4,5 cm de 
diamétre et de 2 cm d’épaisseur (diamétre intérieur 5 mm). Comme 
les neutrons émis par la réaction D + D ont une plus grande énergie 
que ceux de la source au radium il faut choisir une épaisseur plus 
grande de paraffine ralentissante. D’aprés Rosperts*) |’épaisseur 
équivalente est de 2,9 cm. Nous avons donc placé un bloc cylin- 
drique de cette épaisseur de paroi autour de la cible. L’angle solide 
perdu est estimé a 1/,-4 2, il faut done multiplier le flux de neutrons 
par 4/;, en admettant une émission isotropique, avant de la com- 
parer au flux émis par la source au radium. Le compteur de BF; 
est évidemment placé de facon & compter un nombre de neutrons 
proportionnel au flux total de neutrons thermiques émis par la 
source. Ceci est réalisé de la fagon suivante: Entre le compteur et 
la source, distants de 3 m, on place une couche épaisse de B,O; qui 
élimine les neutrons venant directement de la source; il n’y en a 
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d’ailleurs que 10%, les 90% proviennent des parois du laboratoire 
aprés réflexions multiples. Le flux ainsi mesuré est 45 fois plus 
grand avec notre appareil ce qui donne une équivalence de 25 g 
de Ra-Be. La source étant pulsée, l’intensité instantanée est de 
0,8 kg de Ra-Be. Pour comparer avec d’autres auteurs, nous allons 
exprimer notre rendement en mc par wA réduit & une tension de 
100 kV et une cible de deutérium pur. Le courant ionique mesuré 
calorimétriquement est de 200 wA dont 95 wA en Dt et 105 wA en 
D+. Comme nous l’avons vu, 65% des neutrons sont dus aux ions 
D+ et 80% aux ions D}. En soustrayant la part de neutrons due 
aux ions moléculaires il reste 17 g de Ra-Be pour 95 wA et 200 kV. 
D’aprés la loi de Gamov’*?) le rendement de la réaction D + D avec 
100 kV représente le 28% de celui correspondant a 200 kV. Le 
rendement rapporté 4 100 kV et 1 wA sera de 50 mc/wA. Le rende- 
ment d’une cible de D pur est 2,4 fois supérieur 4 celui d’une cible 
de D,O comme l’indiquent E. Batpincrr, P. Huser et H. Staus*). 
Nous obtenons enfin pour D pur et 100 kV: 120 me/uA. 

Soustrayons la part de neutrons due aux ions atomiques il reste 
8 g de Ra-Be pour 210 wA et 100 kV (deux particules par ion). De 
cette fagon-la le rendement rapporté 4 100 kV et D pur est égal 
& 90 me/yA. 

Le rendement calculé avec les ions atomiques s’avére plus grand 
qu’avec les ions moléculaires. Il] semble donc que le pourcentage 
d’ions atomiques est meilleur que 28%. La répulsion électrostatique 
moins considérable pour les ions atomiques permet peut-étre une 
meilleure focalisation. 

E. Bautpincer, P. Huser et H. Staus*) ont également mesuré 
le rendement d’un générateur de neutrons comparé avec une source 
de Ra-Be de 13,3 mc. L’énergie des deutérons était de 130 kV et 
Vintensité de 150 wA. Leur équivalence se calcule 4 9 mc/wA. Le 
facteur de réduction pour 130 kV est 0,6 et la cible en PO,D, pos- 
séde un facteur de réduction égal 4 6,1. Le rendement rapporté a 
100 kV et D pur devient: 33 mc/uA. D’autre part R. B. Roprerts*?) 
indique un rendement de 15 me/uwA pour 100 kV et une cible de 
PO,D,. Le rendement rapporté 4 D pur devient égal & 90 me/uA. 


Le compteur. 


Le compteur de neutrons est un compteur proportionnel d’exé- 
cution américaine. I] contient du BF; sous une pression de 40 cm 
Hg, les dimensions en sont: diamétre 5 cm, longueur 35 cm; il 
présente un palier entre 2200 et 2500 V. Cette tension est fournie 
par un redresseur stabilisé. Les deux premiers étages de |’ampli- 
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ficateur sont placés dans le blindage du compteur méme. Un cable 
coaxial de 15 m conduit aux deux étages suivants. Puis un discrimi- 
nateur normalise toutes les impulsions dépassant 60 V et commande 
échelle de démultiplication commutable sur 4, 2 et 1. La bande 
passante de tout l’amplificateur est aussi large que possible (voir 
fig. 6). A un seul endroit, 4 l’entrée du 3° étage, un filtre coupe les 
basses fréquences (constante de temps 25 u sec). La bande passante 
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Fig. 6. 


Amplificateur et échelle. 


est coupée vers le haut par les capacités grille-cathode des lampes. 
De cette facon l’onde écho est réduite au minimum méme si |’im- 
pulsion amplifiée est trés forte. Entre le 2° et 3° étage d’amplifi- 
cation un atténuateur et un potentiométre permettent de régler le 
gain de maniére a ce que le discriminateur enléve les impulsions 
dues aux rayons y. De la sorte il n’a pas été nécessaire de blinder 
méme la source au radium de 440 me lors de la mesure de com- 
paraison. 


Le séleeteur de vitesses. 


Le sélecteur de vitesses comprend 9 numérateurs mécaniques ac- 
tionnés par des thyratrons sensibilisés pendant des intervalles de 
temps juxtaposés et retardés par rapport a l’impulsion engendrée 
par un pilote (voir fig. 7). On obtient simultanément 9 points d’une 
courbe & mesurer. Un premier retard variable, fourni par un multi- 
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vibrateur instable, détermine le début des 9 intervalles de temps 
suivants. Ceux-ci sont engendrés par 10 thyratrons couplés en cas- 
cade; ils fonctionnent de la facon suivante: Normalement les thy- 
ratrons 884 conduisent. Le premier fournit un choc négatif a la 
grille du second et |’éteint. Le condensateur de couplage se charge 
alors et, aprés un temps déterminé par la polarisation de grille ré- 
glable, la grille atteint un potentiel suffisant et le second thyratron 
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Fig. 7. 


Sélecteur de vitesses. 


s’allume de nouveau. La tension plaque s’écroule, ce choc négatif 
est transmis a la grille du 3¢ thyratron; celui-ci s’éteint, et ainsi de 
suite. Chaque tension plaque, de forme carrée et positive, est trans- 
mise a l’une des grilles d’un thyratron 2D21 qui actionne un des 
numérateurs. L’autre grille est connectée a la sortie basse impé- 
dance d’un ampli auxiliaire commandé par |’échelle. Le numéra- 
teur enregistre lorsqu’il y a coincidence entre l’impulsion amplifiée 
d’un neutron et la tension de sensibilisation. Le condensateur qui 
débite par l’intermédiaire d’une 2D21 sur l’enroulement d’un numé- 
rateur met un certain temps pour se recharger, le temps mort du 
sélecteur de vitesses vaut 1/199 sec. 


Le pilote se compose d’un multivibrateur de 2000 sec! suivi 
d’une échelle a démultiplication variable entre 5 et 20 (de facgon 
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discontinue). I] commande le départ du balayage linéaire de |’oscil- 
loscope, le départ du sélecteur de vitesses et le générateur d’impul- 
sions pour la source d’ions. Les oscillations de 2000 sec sont trans- 
formées en impulsions trés courtes transmises a la grille du tube 
cathodique de l’oscilloscope ce qui intensifie la trace lumineuse 
toutes les 500 wsec. Afin de faciliter le contréle, un réglage de phase 
approprié permet de déplacer les points intensifiés. L’oscilloscope 
sert & contréler la sortie de l’amplificateur, la sortie de |’échelle, les 
tensions de sensibilisation, la tension primaire du transformateur 
d’impulsions et le synchronisme du balayage avec le secteur. Ad- 
mettons par exemple que |’échelle variable divise la fréquence du 
multivibrateur par 10, le balayage aura donc une fréquence de 
200 sec! et comme le secteur a une fréquence de 50 sec-! on verra 
sur l’écran 4 courbes qui se déplacent trés lentement. On ajuste 
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Fig. 8. 


Générateur d’impulsions. 


alors la fréquence du multivibrateur au moyen d’un potentiométre 
de facon que les 4 courbes ne se déplacent plus. La fréquence de 
notre réseau est trés constante et on peut s’en servir d’étalon, quitte 
a contréler de temps a autre la fréquence du réseau avec une hor- 
loge synchrone. 


La fig. 8 indique le schéma du générateur d’impulsions. II est 
alimenté par un redresseur triphasé. Quatre thyratrons 2D21 bran- 
chés en paralléle se trouvent dans le circuit oscillant formé par un 
condensateur et le primaire du transformateur d’impulsions. Lors- 
que les thyratrons sont amorcés, le condensateur se décharge sur le 
primaire du transformateur et le circuit exécute une oscillation 
d’une demi-période, puis les thyratrons s’éteignent. Les impulsions 
de commande, fournies par le pilote, font partir simultanément le 
sélecteur et le balayage tandis que le générateur d’impulsions est 
amorcé avec un retard fixe de 300 uw sec. Ainsi l’on peut faire pré- 
céder le premier intervalle de sensibilisation a |’émission de la source 
de neutrons. 
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Le diagramme synoptique de la fig. 9 donne une vue d’ensemble 
du systéme électronique. 
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Fig. 9. 
Diagramme synoptique. 


Dispositif expérimental. 


Pour toutes les mesures nous avons choisi une distance de 3,00 m 
entre le front du modérateur de paraffine et l’axe du compteur. 
Le compteur est blindé par 1,5 cm de B,C et 4 cm de paraffine 
(fig. 10). Son axe est perpendiculaire au trajet des neutrons. Un 
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Fig. 10. 
Collimation des neutrons. 


réflecteur de paraffine semi-cylindrique, épaisseur 0,8 cm, placé 
derriére le compteur, augmente considérablement le nombre de 
neutrons comptés. Le gain est de 2 pour neutrons thermiques et de 
6,5 pour neutrons épithermiques. Ce grand gain s’explique par le 
fait que les neutrons réfléchis sont dispersés et parcourent une plus 
grande distance dans le compteur. D’autre part, les neutrons ra- 
pides sont ralentis lors de la réflexion. La fig. 11a donne le spectre 
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du temps de vol des neutrons mesuré avec et sans réflecteur. La 
fig. 11b donne l’intensité des neutrons épithermiques en fonction 
du temps d’émission avec et sans réflecteur. La mesure des neu- 
trons épithermiques se fait en placant le compteur blindé au cad- 
mium tout prés du modérateur. (Péle — de la haute tension dé- 
branché.) 

L’effet du réflecteur se manifeste également lorsqu’il recoit des 
neutrons subthermiques. Les neutrons sont alors accélérés aprés 
réflexion. Une expérience accessoire le montre trés bien: Une 
couche de 8 mm de paraffine, contenue dans un récipient de cuivre, 
est refroidie par de l’oxygéne liquide. Elle sert de modérateur sup- 
plémentaire. Comme l’épaisseur de la couche est beaucoup plus 
grande que le libre parcours moyen qui est de 1,5 4 2 mm, les 


a sans réflecteur a _ sans réflecteur a modérateur + 20° 
6 avec reflecteur b avec réflecteur b modérateur —180° 
e courant ionique 
Fig. 11a. Fig. 11b. Fig. 11c. 
Spectre d’émission. Neutrons épithermiques. Spectre d’émission d’un 
modérateur refroidi. 
neutrons atteignent un nouvel équilibre thermique correspondant 
& la température de l’oxygéne liquide. Dans la fig. 11¢ sont repré- 
sentés les spectres de temps de vol pour paraffine refroidie et non 
refroidie. Lemaximum se trouve déplacé de 300 wu sec/m 4400 u sec/m, 
décalage plus faible que la racine carrée du rapport des tempéra- 
tures. Le rendement du compteur avec réflecteur est relativement 
plus faible dans le cas de neutrons trés lents parce que ceux-ci se 
trouvent accélérés aprés réflexion, ce qui défavorise les subther- 
miques et renvoie le maximum du spectre vers des énergies plus 
hautes. 

L’optique des neutrons est déterminée par un blindage de B,O,, 
épaisseur 2 cm, de section rectangulaire 1025 cm. Au milieu se 
trouve une fenétre de section 7x20 cm dont le cadre est rempli 
d’un mélange de B,O, et paraffine (fig. 10). Les substances & me- 
surer sont contenues dans des éprouvettes ayant au moins la sec- 
tion de la fenétre. 

Le modérateur est dessiné dans la fig. 5. Son épaisseur est de 
5 cm. 
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Prise en considérations des retards. 


Nous mesurons le temps écoulé a partir de l’amorcgage du géné- 
rateur d’impulsions, trés nettement visible sur l’oscilloscope, et de 
l’enregistrement des neutrons. Pour obtenir le temps de vol, il faut 
faire les corrections suivantes: 

a) Le centre de gravité de limpulsion ionique (fig. 2) survient 
apres 100 w sec. Ce retard est & déduire. 

b) Les tensions de sensibilisation du sélecteur mettent un certain 
temps pour s’établir & cause des condensateurs de couplage. Pour 
connaitre ce retard, nous mesurons deux fois une source radioactive 
pendant la méme période, avec des temps de sensibilisation une fois 
trés longs et l’autre fois trés courts. Le rapport du nombre de coups 
enregistrées dans les deux cas sera différent du rapport des temps 
de sensibilisation, d’ot l’on peut facilement déduire le retard d’en- 
registrement qui vaut 4 w sec. Cette correction est a additionner. 

c) Les neutrons quittent le modérateur avec un retard qui dé- 
pend de leurs vitesses. Considérons séparément les neutrons ther- 
miques et épithermiques. 

Les thermiques sont en retard de 80 w sec, mesure faite par Rarn- 
WATER et Havens”). Correction a soustraire. 

Les épithermiques quittent la paraffine avec un retard égal a 
0,015 t en w sec, ot ¢ signifie l’inverse de la vitesse, c’est-a-dire le 
temps de vol en uw sec/m. Nous obtenons cette valeur en additionnant 
tous les temps d’un choc a I’autre 4 l’intérieur de la paraffine, le 
libre parcours moyen étant de 0,6 cm et la perte d’énergie par choc 
de 1/e. Correction 4 soustraire. 

d) Pour le retard da au réflecteur séparons également les ther- 
miques des épithermiques. Le compteur a un diamétre de 5 cm et 
le réflecteur une épaisseur de 0,8 cm. Il est appliqué contre le comp- 
teur. Puisqu’il s’agit d’une correction prenons pour simplifier les 
calculs un réflecteur plan d’épaisseur moyenne par rapport aux 
neutrons incidents égale 4 1,0 cm. 


Neutrons thermiques: Un tel réflecteur posséde un pouvoir réflé- 
chissant égal & 50% calculé d’aprés la formule 51 de l’article de 
Fermt'). L’efficacité du compteur est de 4% ce qui réduit la part 
réfléchie 4 48%. Les neutrons possédent la méme vitesse moyenne 
avant et aprés réflexion. Nous avons vu que l’accroissement de 
l’efficacité grace au réflecteur est de 100%. Cela signifie que le par- 
cours moyen des neutrons dans le compteur est 100/48 ~ 2 fois 
plus grand apres la réflexion. Comme l’efficacité du compteur est 
petite les neutrons sont comptés en moyenne apres avoir parcouru 
la moitié du trajet dans le compteur. Le retard provoqué par le 
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réflecteur sera égal 4 la moyenne pondérée entre zéro et le retard 
apres réflexion qui est de 3 l/v + t ot I est la moitié de l’épaisseur 
moyenne du compteur, v la vitesse moyenne des neutrons et T le 
temps nécessaire 4 la réflexion. Les poids sunt égaux aux proba- 
bilités d’étre compté avant resp. aprés la réflexion, c’est-a-dire les 
deux fois 100%. La vitesse moyenne est égale 4 3,0 km/sec, calculée 
d’aprés le spectre de Maxweuu dont le maximum se trouve vers 
300 uw sec/m, équivalant a 410° K. / vaut 2,0 cm et t= 4 A/v, le 
nombre de chocs nécessaire 4 la réflexion étant 4 comme nous le 
verrons par la suite. Le libre parcours moyen 4 = 0,3 em. Le retard 
se calcule ainsi a 24 w sec. Correction 4 soustraire. 

Neutrons épithermiques: Le libre parcours moyen dans la paraf- 
fine vaut ici 0,6 cm. Les poids valent 100% resp. 550% (gain pro- 
voqué par le réflecteur = 6,5). Il est possible d’évaluer le nombre 
de chocs moyen nécessaire au phénoméne de réflexion: La part de 
neutrons réfléchis se calcule ici 4 42%. L’absorption dans le BF; 
obéit a la loi 1/v, la probabilité pour un neutron d’étre capté aprés 
réflexion est 5,5 fois plus grande qu’avant réflexion et le chemin 
moyen apres réflexion est double. La perte de vitesse sera de 
5°5/5 942 = 6,6 d’ot le nombre de chocs = 2 In 6,6 = 4. En faisant 
un calcul similaire au précédent nous obtenons un retard égal a 
0,225 t. Correction 4 soustraire. 

La correction du temps se totalise finalement a 


ia 100 + 0,24t (0,24 t < 100) 
— i (0,24 t > 100) 


t est en premiére approximation le temps de vol non corrigé (en 
sec/m). En réalité la transition entre neutrons rapides et ther- 
miques est continue, mais comme il s’agit seulement d’une correc- 
tion, nous la calculerons toujours comme ci-dessus. 

Ajoutons, pour étre complet, qu'il existe un décalage du centre 
de gravité des temps de sensibilisation da au fait que le spectre de 
temps de vol des neutrons n’est pas constant. La correction est 
toutefois négligeable. 


Mesures. 


Nous savons que le proton peut étre considéré comme étant libre 
lorsqu’il entre en collision avec des neutrons rapides. Entre 10 et 
1000 eV la section efficace est pratiquement constante. Elle vaut 
environ 20 barns et est égale & oo, la section efficace du proton libre. 
Pour que cette derniére condition soit remplie, il faut que l’énergie E 
du neutron soit beaucoup plus grande que |’énergie de |’état fonda- 
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mental 1/, hv de l’oscillateur. v est ici la fréquence propre du proton 
lié chimiquement au reste de la molécule par une force élastique. 
Les neutrons d’énergie comparable 4 hy n’arrivent plus a libérer les 
protons lors du choc et la section efficace augmente. 

G. PLtaczEk a démontré *)°) que la section efficace extrapolée est 
de la forme 


o=09(1+ 2) 


Notre but est de mesurer hy pour différents corps hydrogénés par 
l’étude de la fonction o/c, de1/E qui est représentée par une courbe 
dont la pente 4 l’origine vaut hy/4. 

Nous obtenons en méme temps la section efficace du proton 
libre oy. Pour la déterminer nous extrapolons o (1/H) au moyen de 
la méthode des moindres carrés en considérant aussi le terme qua- 
dratique. D’aprés les courbes mesurées, on peut négliger le terme 
cubique pour 1/E < 10 (eV)-!. De ce fait, on ne pourra utiliser 
pour l’extrapolation que les points situés au-dessous de 10 (eV)-}. 

La détermination de la pente hv/4 se fait avantageusement en 
effectuant la transformation suivante: La section efficace est pro- 
portionnelle au carré de la masse réduite du systéme neutron- 
proton lié. Soit ~ la masse réduite et m la masse du neutron, nous 
avons 


™m 


o=40,(4)° et = +37 


ot M est la masse apparente du proton. En introduisant M, il vient 


hv 
wl +e te: 


Il se trouve que M/m représenté graphiquement en fonction de 1/E 
est linéaire jusqu’é des valeurs de 1/E = 50 (eV)-!. Deux mesures 
reportées dans la fig. 12 illustrent bien cet état de choses. Celle de 
l’eau est faite par Jonxs®) et celle de la paraffine est publiée par 
Goopman’’). I] se peut que la disparition du terme quadratique 
soit due au hasard. En effet, les transitions de l’état fondamental 
a un état excité de l’oscillateur ne sont pas les seules possibles. 
L’excitation d’états rotatoires et d’ondes élastiques contribuent 
aussi & la section efficace. Ces derniéres ont certainement un effet 
différent d’une substance a l’autre. Par conséquent pour déterminer 
la pente hv/4 nous appliquerons la méthode des moindres carrés 
en utilisant seulement les 8 premiers points des courbes donnant 
M/m en fonction de 1/E. 
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La marche des mesures est la suivante: L’éprouvette de section 
rectangulaire et d’épaisseur constante, contenant la substance, est 
placée devant la fenétre 4 l’intérieur du blindage de B,Q;. Le 
nombre de neutrons 2 est compté pendant le temps f,. Avec un 
récipient semblable mais vide on aura un nombre de neutrons 2 
compté pendant le temps ¢,. Le mouvement propre du compteur 2 
mesuré pendant le temps f, s’obtient en plagant devant la fenétre 
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Fig. 12. 


Paraffine et eau. 


un absorbant constitué d’une couche de 4 cm de B,O,; + 4 cm de 
paraffine. La transmission sera 


T v3 


T= & 4s 
ce 


ae 
et la section efficace totale de la molécule 


1 | 1 
Sto = Wy 


ot: N est le nombre de molécules par unité de surface. Le calcul des 
erreurs statistiques donne pour l’erreur relative de o: 


a 


3: +2 SF, SG. BP 
Xe =) t? w\t* fs we \t ty 
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Le mouvement propre est 100 fois plus faible que l’intensité me- 
surée avec récipient vide. Un calcul élémentaire donne pour I’er- 
reur minimum de o les temps de pose approximatifs suivants: 


et la transmission optimum T' ~ 0,2. La mesure a vide est donc 
4 fois plus courte. Dans notre cas les mesures avec éprouvette en 
place sont faites sans démultiplication tandis que l’intensité a vide 
a da 4tre mesurée avec l’échelle de 2 afin que les pertes du sélecteur 
de vitesses ne dépassent pas 2%. Le temps optimum de la mesure 
& vide se trouve ainsi doublé. Nous avons effectué des cycles symé- 
triques ce qui élimine |’erreur produite par les fluctuations lentes 
de la source de neutrons et de l’amplificateur. Voici par exemple 
un cycle de 14 minutes: 


1 min le mouvement propre 
4 min avec éprouvette 

4 min avec récipient vide 

4 min avec éprouvette 

1 min le mouvement propre 


Il y a 4 corrections a apporter a la section efficace. 
1° La correction due aux pertes d’enregistrement du sélecteur 
est égale a 
ft 
2 


-At sans démultiplication et EF (= -A t) 


4\t 


avec échelle de 2. Temps mort A Tt = 4/199 sec ceci en premiere approxi- 
mation (voir par exemple |’article de Frry*®)). 

2° L’hydrogéne présente une section efficace de capture qu’il 
faut déduire. D’aprés l’ouvrage cité sous réf. 3) elle vaut 


o,= 0,05 /5 -10-*4 cm? 


3° La diffusion a angle faible. 

Une fraction T du flux de neutrons incidents traverse la subs- 
tance et une fraction 1—T est diffusée dans tous les sens. Les neu- 
trons qui sont diffusés sous un angle suffisamment faible pénétrent 
dans le compteur et doivent étre déduits. Nous admettons que les 
neutrons sont tous duffusés par un choc unique. Le nombre de’ 
neutrons diffusé dans le compteur sera 


Z=(1-1)-2. 
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a signifie l’angle solide du compteur vu depuis l’éprouvette, a, 
langle solide de l’éprouvette limitée par la fenétre vue depuis la 
source et x, l’angle solide du compteur vu depuis la source. Le fac- 
teur d’anisotropie k vaut 4 s’il s’agit de protons libres, c’est-a-dire 
la section efficace différentielle 4 angle faible est 4 fois plus grande 
que sa moyenne. La transmission corrigée devient 


T=T*—Z 
et la section efficace corrigée 


o=o*+ 


Z 
NT 


Les angles solides valent 
a, = §-10*: ts = 14-10; c= 15-10-38. 


Nous nous sommes arrangés & avoir a peu pres la méme trans- 
mission pour toutes les substances mesurées. Elle varie de 0,4 pour 
neutrons épithermiques a 0,1 pour neutrons de 1/60 eV. En intro- 
duisant ces derniéres valeurs, la correction 4 ajouter 4 la section 
efficace du proton est de 0,33 barns pour 1/H — 0. 


4° Le pouvoir de résolution du sélecteur de vitesses est égal a 
lécart quadratique moyen A@ de l’incertitude du temps de vol. 
Un pouvoir de résolution restreint atténue les extrémes d’une courbe 
a mesurer. Un calcul facile montre que la correction 4 faire a la 
valeur mesurée d’un extréme (tant qu’elle reste petite) est propor- 
tionnelle 4 la seconde dérivée de la fonction mesurée. Soit 


1 ” 
heorr= i, Ag f 


Sur l’échelle du temps de vol ¢ notre fonction f, égale a4 la section 
efficace, présente un extréme vers t = 0. En effet, o est linéaire en 
1/E done quadratique en ¢. On peut écrire pour une moyenne de 
toutes nos mesures: 


f = o9 + 0,00028 t? d’ot 7” = 0,00056 
Le pouvoir de résolution vaut 
Ag? = Agi + Ag; + Ag; 


Aq, incertitude de |’émission des neutrons égale au retard de |’é- 
mission, soit 0,24 ¢ pour 0,24 ¢ < 100 w sec/m. 

Ag, = demi-largeur moyenne de l’impulsion ionique, soit 15 uw sec/m. 

Ag; = demi-largeur moyenne des temps de sensibilisation soit 
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Ags = tn Si = 16 uw sec/m ot T est le temps de sensibilisation 
d’un numérateur (7' = 166 w sec pour chaque numérateur 
durant toutes nos mesures). L’extréme se trouve vers t = 0, 
done Ag, = 0. Nous obtenons enfin 


Ay = + 22 usec/m. 


La correction due au pouvoir de résolution sera de — 0,18 barns. 


Compte tenu de toutes les corrections, nous obtenons pour la 
section efficace du proton libre 


Oo = (20,5 + 0,2) barns. 


La valeur la plus récente publiée par MELKONIAN est de (20,36 + 
0,10) barns. 

Le choix des substances nous a été imposé par |’idée d’avoir des 
liaisons hydrogéne types. Nous avons formé un premier ensemble 
de trois corps organiques, soit l’acide oxalique représentant la 
liaison OH du groupe carboxyle, le formiate de sodium représentant 
la liaison CH du radical formique, et l’acide formique qui comprend 
& la fois les deux liaisons citées. Le second groupe de substances 
que nous avons choisies est formé par le sulfate de cuivre cristallisé 
et l’eau pure; la liaison H de |’eau de cristallisation sera comparée 
a celle de l’eau pure. 

Chaque substance est contenue dans un récipient de cuivre, 1’é- 
paisseur de la couche est adaptée 4 la teneur en hydrogéne. Le poids 
de la substance, son poids moléculaire et la section du récipient 
déterminent le nombre de molécules par unité de surface. L’erreur 
sur ce nombre est évaluée 4 0,2% au maximum. 


Acide oxalique et acide formique (fig. 13 et 14). 


(COOH), est séché sous vide au bain-marie. HCOOH 90% est 
séché avec du sulfate de cuivre anhydre puis distillé. La concentra- 
tion des acides titrés avec une solution décinormale de NaOH est 
de 99,8% et 98,5°% respectivement. Pour obtenir la section efficace 
de l’hydrogéne il faut soustraire celle du carbone, de l’oxygéne et de 
la part d’eau contenue dans l’acide. Ces derniéres valeurs sont 
publiées par C. GoopMan®’). Nous trouvons pour la fréquence de 
loscillateur : 

(COOH), : hy = (0,30; + 0,01;) eV 


HCOOH : hy = (0,26, + 0,01,) eV 
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Formiate de sodium (fig. 15). 


La mesure donne directement la section efficace de l’hydrogéne 
si on prend comme substance de comparaison de |’oxalate neutre 
de sodium. On s’arrange 4 avoir le méme nombre de molécules 
HCOONa que de groupes COONa d’oxalate par unité de surface. 
Les deux substances sont séchées sous vide au bain-marie. L’hu- 
midité restante est 4 négliger. Pour s’en rendre compte, on calcine 
quelques grammes des deux substances en faisant passer les gaz 
sur du P,O,. Celui-ci n’a pas augmenté de poids. Nous trouvons 
pour la fréquence de l’oscillateur: 


HCOONa : hy = (0,25 + 0,01,) eV. 


Sulfate de cuivre et eau. 


SO,Cu + 5 H,O est pulvérisé 4 partir de gros cristaux propres. 
Comme substance de comparaison nous prenons une quantité équi- 
valente de sulfate de cuivre anhydre. Celui-ci a été calciné a une 
température de 400° a partir de sulfate déja déshydraté partielle- 
ment. Un dosage au moyen de BaCl, décéle encore 0,25 molécule 
d’eau par molécule de sulfate, dont il faut tenir compte. Les sections 
efficaces représentées sous la forme de masse apparente du proton 
sont représentées dans les fig. 16 et 17. Nous trouvons pour la fré- 
quence de l’oscillateur: 


SO,Cu + 5 H,0: hy = (0,80; + 0,01,) eV 
H,0 : hy = (0,26 + 0,01,) eV. 
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Fig. 13. Fig. 14. 


(COOH), 2,165 g/cm?. HCOOH 1,34 g/cm?. 
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JONES indique 0,3 eV pour l’eau. Mais si nous voulons comparer, il 
faut représenter ses mesures sous la méme forme que la nétre et 
se servir des points mesurés dans le méme domaine d’énergie que 
le notre pour déterminer la pente. On obtient ainsi 0,285 eV. 
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Fig. 15. Fig. 16. 
HCOONa 5,105 g/cm?. 80,Cu+5H,O 1,52 g/em?. 
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H,O 0,600 g/cm?. du bore dans KBF, 0,595 g/cm?. 


















































Le désaccord avec notre valeur de 0,26 + 0,01; n’est pas due a 
une erreur systématique. Pour nous en assurer, nous avons mesuré 
la section efficace d’absorption du bore (fig. 18) dont la valeur a 
été déterminée avec précision par plusieurs auteurs (voir réf. **)). 
Nous trouvons (691 + 5) barns, en excellent accord avec la valeur 
de 710 +- 21 donnée sous réf. **). Notre mesure est faite avec une 
couche homogéne de 0,6 em de borofluorure de potassium (KBF,). 
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La substance de comparaison est une couche de KF avec méme 
nombre de molécules par unité de surface. La teneur en humidité, 
obtenue par calcination sous vide en présence de P,O,, est de 0,20 
H,0 par KBF,, dont nous avons tenu compte. Section efficace du 
fluor: 3,5 barns. 


Diseussion. 


Il est intéressant de constater que la section efficace de l’eau de 
cristallisation du sulfate de cuivre est bien supérieure a celle de 
l’eau seule. La diffusion cohérente provoquée par une structure 
cristalline ne joue pas de réle dans le domaine d’énergie mesuré 
parce que la longueur d’onde associée au neutron est trés inférieure 
aux distances interatomiques. C’est pour cette méme raison que 
nous avons considéré les sections efficaces des atomes dans une 
molécule comme étant additives. L’accroissement de la fréquence 
de l’oscillateur s’explique par le fait que des liaisons supplémen- 
taires entre H et la molécule SO,Cu s’ajoutent aux lhaisons O—H 
de l’eau. 

Le proton du groupe carboxyle de l’acide oxalique-est lé d’une 
facon plus rigide que le proton du groupe CH du formiate de sodium. 
La section efficace mesurée de l’acide formique est une moyenne 
entre celle du proton du groupe CH et celui du groupe carboxyle. 
La précision des mesures ne suffit pas pour décider s’il s’agit d’une 
moyenne arithmétique ou bien si la liaison CH et OH s’influencent 
mutuellement. La vibration du groupe CH obtenue par l'étude des 
spectres de bandes est de 2800 cm- (voir International Critical 
Tables) ce qui fait hy = 0,34 eV. La concordance de la fréquence 
d’oscillation hy du groupe CH avec le résultat obtenu par spectros- 
copie est satisfaisante. 

L’effet des transitions de rotation se traduit par l’allure parti- 
culiére des courbes vers les basses énergies. Dans le cas du (COOH),, 
la courbe présente une inflexion vers 30 (eV)-1, l’inflexion corres- 
pondante apparait vers 15 (eV)~1 pour le HCOONa. Le cas mixte 
HCOOH donne une courbe sur laquelle se retrouvent les deux in- 
flexions précédentes. On en déduit (aux erreurs statistiques prés) 
que les rotations du proton du groupe carboxyle et du radical for- 
mique ne s'influencent pas mutuellement. 

Nous devons nos plus vifs remerciements & Monsieur le Profes- 
seur ExTERMANN pour |’appui matériel et les encouragements ainsi 
qu’a Monsieur le Professeur WEIGLE pour son aide précieuse pen- 
dant les premiéres étapes de ce travail. 
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Elektrische Sattigungserscheinungen und elektrokalorischer 
Effekt von Kaliumphosphat KH2P0, 
von Hans Baumgartner. 
(24. VII. 1950.) 


Zusammenfassung. Die vorliegende Arbeit befasst sich mit dem seignette- 
elektrischen Verhalten von KH,PO,-Kristallen in einem sehr engen Temperatur- 
bereich direkt oberhalb des Curiepunktes (— 145° C bis —150° C). Bei diesen 
Temperaturen werden zwei Effekte, die sonst kaum beobachtbar sind, sehr gross 
und der Messung zuginglich. Es handelt sich um den elektrokalorischen Effekt 
einerseits und den Abfall der differentiellen Dielektrizitatskonstanten beim An- 
legen eines elektrischen Vorfeldes andererseits. Solehe Messungen haben eine grosse 
Bedeutung fiir die Theorie der Seignetteelektrika. 

Die oben erwahnten Kristalle (und ihre Isomorphen) sind wohl die einzigen 
Substanzen, die einen deutlich messbaren elektrokalorischen Effekt zeigen: ein 
Feld von 10000 Volt/cm bewirkt bei der Temperatur 1° oberhalb des Curiepunktes 
bereits eine adiabatische Temperaturanderung von iiber 1° C. 

Durch umfangreiche Messungen und durch theoretische Uberlegungen wird 
gezeigt, dass und in welcher Weise der Abfall der Dielektrizitatskonstante mit 
steigender Feldstarke verkniipft ist, einerseits mit dem elektrokalorischen Effekt 
und andererseits mit den Sattigungserscheinungen der elektrischen Polarisation. 
Der elektrokalorische Effekt erzeugt durch Temperaturschwankungen als Funktion 
des Feldes Polarisationsinderungen, die den urspriinglichen durch das Feld er- 
zeugten entgegengesetzt sind und so die Dielektrizitatskonstante verkleinern. 
Ausserdem steigt schon oberhalb des Curiepunktes die Polarisation bei hohen elek- 
trischen Feldern nicht mehr proportional mit dem Felde an, sie strebt auch da 
einem Sattigungswerte zu. Die Messungen wurden dazu verwendet, um zu ent- 
scheiden, ob es méglich ist, die Seignetteelektrizitat durch eine Theorie mit innerem 
Feld, entsprechend der Langevin-Weiss’schen Theorie des Ferromagnetismus, oder 
durch die statistische Theorie von StatEeR!) darzustellen. Die beiden Theorien 
unterscheiden sich in bezug auf die Sattigungserscheinungen sehr stark voneinander. 
Die gemessenen Sittigungskurven oberhalb der Curietemperatur sind ganz im 
Widerspruch mit der Slater’schen Theorie; sie zeigen eher den Charakter, der 
nach dem Langevin-Weiss’schen Ansatz zu erwarten ist. Damit aber die letztere 
Theorie verwendet werden kann, muss man die Langevinfunktion L («) durch eine 
allgemeinere ® (x) ersetzen und ausserdem eine ganz geringfiigige Temperatur- 
abhangigkeit des Dipolmomentes annehmen. Dann aber kann man das Verhalten 
oberhalb und unterhalb der Curietemperatur quantitativ richtig darstellen. Inter- 
essant ist auch die Tatsache, dass die anomale Feldabhangigkeit des Piezomoduls 
und des Elastizitatsmoduls auch im Sattigungsgebiet oberhalb der Curietem- 
peratur auf das anomale Verhalten der Polarisation zuriickgefiihrt werden 
kann: die Deformation bleibt auch im Sattigungsgebiet streng proportional zur 
Polarisation. 


* 





Hans Baumgartner. 


I. Einleitung. 


Kaliumphosphatkristalle zeigen in ihrer c-Achsenrichtung ein 
elektrisches Verhalten, das dem magnetischen Verhalten der Ferro- 
magnetika in vielen Beziehungen analog ist. Oberhalb der Curie- 
temperatur @ ist ein KH,PO,-Kristall paraelektrisch. Die Dielek- 
trizitatskonstante steigt mit sinkender Temperatur hyperbolisch an 
und folgt dem Curie-Weiss’schen Gesetz: 

&=fy+ —e , (1) 
Unterhalb der Curie-Temperatur herrscht spontane Polarisation. 
Wie beim Ferromagnetismus werden von vielen Autoren perma- 
nente, bewegliche Dipole fiir diese Erscheinung verantwortlich 
gemacht. Im Falle des KH,PO, kénnen die Wasserstoffbindungen, 
die zwei PO,-Gruppen verkniipfen, als Dipole betrachtet werden. 
Der Wasserstoffkern liegt nicht genau in der Mitte zwischen den 
zwei Sauerstoffatomen der Hydrogenbindung O—H...O. Dieser 
asymmetrischen Bindung miissen wir ein elektrisches Dipolmoment 
zuschreiben. Wenn der Wasserstoffkern von einem Sauerstoff in 
die Nahe des andern springt, wechselt der Dipol sein Vorzeichen. 

Die Analogie zum Ferromagnetismus veranlasste Buscu?) die 
Langevin-Weiss’sche Theorie fiir den elektrischen Fall des KH,PO, 
anzuwenden. Es zeigte sich, dass gewisse Modifikationen der Theo- 
rie notwendig sind. Bei der Polarisation spielen nicht nur die Dipole 
eine Rolle, sondern auch der Untergrund muss in einem betracht- 
lichen Masse beteiligt sein. Ferner wird der Zusammenhang zwischen 
Polarisation und innerem Feld nicht durch eine Langevinfunktion 
vermittelt: Der Anstieg der spontanen Polarisation mit sinkender 
Temperatur unterhalb des Curiepunktes ist viel steiler als zum 
Beispiel beim Eisen. 

Die erste der Langevin-Weiss’schen Theorie entsprechende Theo- 
rie der Dielektrika mit Dipolen stammt von DreBys’). DEByeE be- 
trachtet die Lorentzkugel, die einen Dipol umgibt. Die polarisierte 
Materie ausserhalb der Kugel erzeugt im Innern derselben ein Feld 
von 4 2/3: P. Wenn die Wirkung der Dipole innerhalb der Lorentz- 
kugel auf den betrachteten Dipol verschwindet oder vernach- 
lassigbar klein ist, gelangt man zu der Gleichung: 

e-1 4x ae 
Sy = 0 (0+ 35F) 


Diese Gleichung stimmt bei Gasen und Flissigkeiten mit geringer 
Dipolkonzentration mit der Erfahrung gut iiberein. Bei grésseren 
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Konzentrationen stellt man Abweichungen fest, die mit der Kon- 
zentration anwachsen. Diese Abweichungen werden als Folge der 
Assoziation der Dipole angesehen. Die Dipole selbst erzeugen eben- 
falls ein elektrisches Feld, das in der Nahe der Dipole sehr stark 
ist. Steigert man die Dipolkonzentration bis die Dipole gegenseitig 
in ihre Nahfelder gelangen, so tritt die Tendenz auf, sich nach Még- 
lichkeit antiparallel zu stellen. Jeder Dipol besitzt dann eine ent- 
gegengesetzt polarisierte Umgebung, die sein Dipolmoment nach 
aussen abschirmt und die, wie OnsaGER*) gezeigt hat, auch das den 
Dipol richtende Feld heruntersetzt. Ohne Assoziation miisste nach 
der Debyeschen Theorie wie beim Ferromagnetismus die Suszep- 
tibilitat mit sinkender Temperatur zunehmen und am Curiepunkt 0 
unendlich werden. Ebenso miisste spontane Polarisation auftreten 
(4 2/3-Katastrophe). Die Assoziation ist stark genug, um das An- 
wachsen der D. K. ins Unendliche zu verhindern; es sind keine 
Fliissigkeiten mit spontaner Polarisation bekannt. 


Mehrere Autoren versuchen die Wirkung der Assoziation rech- 
nerisch zu erfassen. OnsacER*) betrachtet die Umgebung eines 
Dipols als homogenes Dielektrikum, das vom Dipolfeld momentan 
entsprechend der Lage des Dipols (die infolge der Temperatur- 
bewegung des Dipols stark wechselt) polarisiert wird. Nach On- 
SAGER wird dann das den Dipol richtende Feld nicht mehr EF + 
4 af8-P, sondern (E+ 42 P)/(2e+1). BorrcHEeR®) wies darauf hin, 
dass die Onsagersche Theorie auf die empirisch ermittelte Formel 
von Van ARKEL und Snoex fiir die D. K. von Dipolsubstanz in 
dipolfreier Dipolfliissigkeit fiihrt. Die Onsager’sche Theorie ist 
folglich experimentell gut gestiitzt*). Theoretische Ansiatze im 
gleichen Sinne sind von Van VuiExK®), Krrxwoop’) und FR6.1cH§) 
gemacht worden. Die Onsagersche Theorie zeigt, wie bei wachsender 
Dipolkonzentration die Wechselwirkung eines Dipols mit seinen 
unmittelbaren Nachbarn immer wichtiger wird und schliesslich 
fast allein fiir die Richtung eines Dipols massgebend wird. Bei 
festen Dielektrika kann der Einfluss der nachsten Nachbarn noch 
deutlicher zum Ausdruck kommen. In diesen Stoffen sind meistens 
nur einzelne diskrete Dipolrichtungen méglich, wobei zwischen der 
Richtung eines Dipols und den Richtungen der umgebenden Dipole 
gewisse strukturbedingte Beziehungen eingehalten werden miissen, 
die nur von einer einzigen Dipolrichtung erfiillt sind. Jeder Dipol 
ist gezwungen, sich so einzustellen, dass er zu Nachbarn passt, und 
das elektrische Feld der entfernteren polarisierten Materie vermag 


*) PirENNE®) weist darauf hin, dass auch bei dieser Theorie eine 47/3-Kata- 
strophe méglich ist, was den Behauptungen OnsaGeErs widerspricht. 
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die Dipolrichtung nicht zu beeinflussen. Auf diese Weise ist vor 
allem das anomale dielektrische Verhalten von Eis?®) erklart 
worden. Sobald das Eis schmilzt, verschwinden natiirlich die Struk- 
turbedingungen fiir die Dipolrichtung. An ihre Stelle tritt aber 
die Assoziation. Beim Schmelzpunkt des Eises tritt aber keine Un- 
stetigkeit der Dielektrizitaétskonstanten auf, was die Wesensver- 
wandtschaft dieser Strukturbedingungen und der Assoziation bei 
Fliissigkeiten beleuchten mag. 


StaTeR!) weist darauf hin, dass in bezug auf die Anordnung der 
Hydrogenbindungen, welche die Dipole verkérpern, zwischen 
KH,PO, und Eis eine grosse Ahnlichkeit besteht. Es sei anzuneh- 
men, dass die Dipolrichtungen wie beim Eis voneinander abhangig 
seien, und eine Wechselwirkung zwischen Dipolen, wie sie die 
Langevin-Weiss’sche Theorie beschreibt, komme bei einer Dipol- 
dichte, wie sie im KH,PO, vorhanden ist, nicht in Betracht. Seine 
auf Grund dieser Erkenntnisse aufgebaute Theorie vermag das 
Curie-Weiss’sche Gesetz (1) richtig wiederzugeben, wobei die Kon- 
stante A besser mit der Erfahrung iibereinstimmt als bei der Debye- 
schen Theorie. Sie sagt eine Umwandlung erster Art mit latenter 
Warme an einem bestimmten Temperaturpunkt © voraus. Die 
Umwandlung dehnt sich also hier nicht tiber einen endlichen Tem- 
peraturbereich aus, wie dies die Langevin-Weiss’sche Theorie ver- 
langt. In Wirklichkeit erstreckt sich die Umwandlung iiber einen 
Bereich von etwa 7° C (Breite der Anomalie der spez. Warme), was 
weder den Voraussetzungen der einen, noch denjenigen der andern 
Theorie entspricht. Slater aussert die Ansicht, die Umwandlung sei 
im Grunde genommen erster Art, wiirde aber durch Effekte sekun- 
darer Natur, wie innere Spannungen usw. verwischt. Es besteht 
die Méglichkeit, aus dem dielektrischen Verhalten oberhalb des 
Curiepunktes, wo noch keine dielektrische Hysteresis herrscht, 
Aufschluss tiber die Giiltigkeit der einen oder der andern Theorie 
zu erhalten. Beide Theorien sagen einen hyperbolischen Anstieg 
der Suszeptibilitat mit sinkender Temperatur voraus, was mit dem 
Experiment iibereinstimmt. Aber die Feldabhingigkeit der Suszep- 
tibilitaét ist bei den beiden Theorien verschieden. 


Bei den meisten Dielektrika sind Polarisation und elektrisches 
Feld zueinander proportional, d. h. es gelingt nicht, aus dem Pro- 
portionalitatsbereich heraus zu kommen. Bei KH,PQ, ist dies nicht 
der Fall. Z. B. 0,3° C oberhalb des Curiepunktes erreicht die Di- 
elektrizitatskonstante den Wert 10000. Nimmt man Proportionali- 
tat zwischen Polarisation und Feld an, so berechnet sich die Polari- 
sation bei 20000 Volt/cm (héchster experimentell erreichbarer Wert 
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fiir KH,PO,) zu 17,7-10-® Clb/em?, wenn man die bei kleinen Fel- 
dern gemessene DK «, = 10000 zugrunde legt. Die grésste gemes- 
sene spontane Polarisation, die wahrscheinlich der Parallelstellung 
aller Dipole entspricht, ist aber nur 5-10-® Clb/cm?. Es besteht 
somit kein Zweifel, dass man auch im paraelektrischen Gebiet den 
Linearitiatsbereich verlassen kann. Es schien uns deshalb lohnend, 
diese Siattigungserscheinungen genau zu studieren und mit der 
Theorie zu vergleichen. Das ist die Hauptaufgabe der vorliegenden 
Arbeit. 

Die Sattigungserscheinungen sind ausserdem noch insofern inter- 
essant, als sie sich auch auf die mit der Polarisation verkniipften 
Konstanten, wie Dielektrizititskonstante, Elastizitatsmodul und 
Piezomodul auswirken, welche hier starke Feldabhangigkeit zeigen. 
Diese Feldabhingigkeit der DK erlaubt eine genauere Bestimmung 
der Polarisation, als die in mancher Beziehung nicht einwandfreie 
ballistische Methode. 

Spezielle Aufmerksamkeit verdient der elektrokalorische Effekt, 
der in diesem Temperaturbereich besonders gross ist. Ein Kristall. 
der bis zum Curiepunkt abgekihlt worden ist, erwarmt sich bei 
Anlegen eines Feldes von 20000 Volt/cm um 2,9° C. Die entspre- 
chende Erscheinung beim Magnetismus, der magnetokalorische 
Effekt, ist wohl bekannt und wird zur Erzeugung besonders tiefer 


Temperaturen verwendet. Der elektrokalorische Effekt beeinflusst 
in Nahe des Curiepunktes die Dielektrizitaitskonstante ganz wesent- 
lich. (Im Mittel Faktor 2.) Es war eine interessante und nicht ein- 
fache Aufgabe, diesen Effekt einmal genau zu untersuchen. 


II. Ballistische Messungen der Polarisation. 


Zur Messung dienten Kristallplatten von etwa 1 mm Dicke und 
0,5 cm? Flaiche, auf welche Silberelektroden aufgedampft wurden. 
Ein Schema der Messapparatur ist in Fig. 1 dargestellt. 

Der Schalter erlaubt die Gleichspannung V. an den Kristall zu 
legen, wobei die auf den Kristall geflossene Ladung mit dem balli- 
stischen Galvanometer gemessen werden kann. Aus dem Ladungs- 
stoss und der Grésse der Kristallflaiche lasst sich die Polarisation 
berechnen. Zur Messung des Entladungsstosses schliesst man den 
Kristall iiber das ballistische Galvanometer kurz. Will man die 
Summe von Ladungs- und Entladungsstoss messen, so muss man 
bei angelegter Spannung den Umpoler bedienen. 

Die Temperatur wurde mit einem Fliissigkeitsthermostaten, wie 
ihn schon Bantus!!) und Caruiscnu!*) bzw. Scotr und Bricx- 
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WEDDE!) beschrieben haben, konstant gehalten. Bei den Messungen 
ist darauf zu achten, dass die Temperatur nicht durch den elektro- 
kalorischen Effekt verfalscht wird. Nach dem Einschalten der 
Gleichspannung muss man warten, bis sich die Temperatur der 
Badtemperatur angepasst hat. Auf die durch Umpolen gemessenen 
Werte wirkt sich der elektrokalorische Effekt fast nicht aus. Im 
Moment der Entladung kiihlt sich der Kristall ab, um bei der nach- 
folgenden Aufladung wieder die urspriingliche Temperatur zu er- 
reichen. Der Prozess verliuft praktisch adiabatisch. Auch beim 
Entladen spielt der elektrokalorische Effekt keine Rolle. Schwierig- 
keiten bieten sich beim Aufladen. Ist der Kristall auf einer bestimm- 
ten Temperatur des Thermostaten und legt man ein Feld an, so 
erhoht sich die Temperatur auf einen unbekannten Wert. Man muss 


Galvanometer 


Kristall y + Vs 


Schaiter 








Fig. 1. 
Schema der Messapparatur zur Messung der Polarisation 
nach einer ballistischen Methode. 


das Feld anlegen und warten, bis der Kristall den bekannten Tempe- 


raturwert des Thermostaten hat. Darauf muss mit kurzgeschlosse- 
nem Galvanometer entladen und sofort wieder aufgeladen werden. 
Wenn der Prozess schnell genug vor sich geht, so nimmt der Kristall 
gerade wieder die Temperatur des Bades an. Es gibt also drei Még- 
lichkeiten, die Polarisation zu messen: Laden, Entladen und Um- 
polen, die aber nicht tibereinstimmende Resultate liefern. 

Die untere Kurve in Fig. 2 zeigt die Polarisation die man misst*), 
wenn der Kristall immer im gleichen Sinne aufgeladen oder ent- 
laden wird. Laden und Entladen geben in diesem Falle die gleichen 
Kurven. Polt man nach jeder Entladung um, so erhalt man beim 
Aufladen Werte, die der obersten Kurve entsprechen, also wesent- 
lich grésser sind. Die Entladung gibt aber auch in diesem Falle 
wieder die untere Kurve. Es scheint, dass sich der Kristall nicht 
ganz entladen kann, so dass im allgemeinen zu kleine Entladungs- 
werte gemessen werden. Nachdem umgepolt worden ist, muss der 
Kristall zuerst véllig entladen werden, und erst nachher kann er 
sich im ungekehrten Sinne aufladen. Dabei addiert sich die restliche 
Entladung mit dem Aufladungsstoss. 


*) Die entsprechende Streuung der Messpunkte ist etwa 2%, also etwa die 
doppelte Strichdicke der Zeichnung. 
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Beim Aufladen misst man den gleichen Betrag zu viel wie beim 
Entladen zu wenig. Die beiden Messungen sind also um den dop- 
pelten Restladungswert verschieden. Der Mittelwert miisste die 
richtige Grésse ergeben. Bei den Umpolwerten tritt diese Rest- 
ladungserscheinung nicht auf, da der Kristall immer in geladenem 
Zustand bleibt. In Fig. 2 ist die mittlere die durch Umpolen er- 
haltene Kurve. Sie ist nahezu der Mittelwert der beiden andern. 
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2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000 
Volt/cm 
Fig. 2. 
Polarisation als Funktion des Feldes bei 7 — © = 1,37°. 
Untere Kurve: Werte, gerechnet aus Lade- und Entladestromstéssen, wenn der 
Kristall immer im selben Sinne aufgeladen wurde. 
Mittlere Kurve: Durch Umpolen gefundene Werte. 
Obere Kurve: Werte gerechnet aus den Ladestéssen, wenn der Kristall vorher 
umgekehrt aufgeladen war. 


Es hangt von der Vorgeschichte des Kristalls ab, was fiir eine 
Polarisation man misst. Aus diesem Grunde muss in dem Entla- 
dungsstromkreis ein Widerstand eingeschaltet werden. Dieser 
Widerstand R muss so gross sein, dass der Schwingkreis, den die 
Induktivitéten der Zuleitungen mit der Kristallkapazitaét bilden, 
aperiodisch ist. Im periodischen Falle erhalt man nicht reproduzier- 
bare Werte fiir die Polarisation. 

Restladungen sind bei allen festen und fliissigen Dielektra zu fin- 
den. Bei Seignetteelektrika sind sie aber besonders gross. B6n1nG"*) 
zeigte, dass Substanzen, die Feuchtigkeit enthalten, besonders 
grosse Nachentladungen zeigen. Seignettesalz hat viel Kristall- 

42 
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wasser, das nicht fest im Kristallgitter gebunden ist, was méglicher- 
weise die Ursache der Restladungen ist. Auch sind dort diese Rest- 
ladungserscheinungen besonders im Curiegebiet sehr gross. Bei 
KH,PO, kénnen diese Effekte nicht mit der Feuchtigkeit zusam- 
menhingen, da kein Kristallwasser vorhanden ist und die anhaf- 
tende Feuchtigkeit in dem in Frage kommenden Temperaturgebiet 
langst gefroren ist. 10° tiber dem Curiepunkt ist KH,PO, ein fast 
verlustfreies Dielektrikum was darauf hindeutet, dass die Rest- 
ladung nur dusserst wenig ausmacht. Die Restladungen werden 
um so bedeutender, je mehr man sich dem Curiepunkt nahert. 
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Fig. 3. 
Polarisation als Funktion des elektrischen Feldes bei 7’ — O = 0,66° und 
T — © =0,48° mit Entladungen gemessen, wenn der Kristall immer in 
gleichem Sinne polarisiert wird. 


Fig. 3 zeigt die Polarisation die man aus Entladungen misst bei 
T -—- 0 = 0,66° und bei T— O = 0,48°. Bei der Messreihe naher 
am Curiepunkt T — 0 = 0,48°, die anfangs steiler ansteigt, tritt 
der Fehler durch die Restladung deutlicher in Erscheinung. Der 
Fehler wird so gross, dass die Kurve sogar unter derjenigen bei 
héherer Temperatur bleibt, sie also iiberschneidet. Da sich die 
Kurven P (E)7 der wahren Polarisation bei konstanter Temperatur 
naturgemiss nicht iiberschneiden kénnen, so kann dies Verhalten 
nur auf Restladungen zuriickgefiihrt werden. Wenn ein Fehler hin- 
zukommt, der proportional der Polarisation ist, so kénnen sich auch 
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die verfalschten Kurven nicht tiberschneiden, was aber, wie Fig. 3 
zeigt, der Fall ist. Gegen den Curiepunkt nimmt also die Restladung 
nicht nur absolut zu, sondern auch relativ zur Polarisation wird 
sie grésser. Dies schliesst die Méglichkeit aus, dass die Restladungen 
eine Folge der Deformationen sind, wie man aus der Theorie von 


Polarisation als Funktion des elektrischen Feldes; maximales Feld = 1000 Volt/em. 


Fig. 4. 
Polarisation als Funktion des elektrischen Feldes, gemessen mit dem Kathoden- 
strahloszillografen nach der Methode von SAwyER und TowER; maximales elek- 
trisches Feld = 10000 Volt/cm. 


BonrnG"4) schliessen méchte. Die Deformation ist bekanntlich"5) 1) 
streng proporitonal der Polarisation. Da aber die Restladungen 
nicht proportional der Polarisation sind, so kénnen sie auch nicht 
eine Folge der Deformation sein. 
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Die Restladungen dussern sich bei der Messung wie eine Rema- 
nenz (wie man sie nur im Gebiet der spontanen Polarisation an- 
trifft). Dies kann unter Umstianden sogar zu Verwechslungen fiihren. 
Fig. 4 zeigt zwei Aufnahmen, nach der Methode von Sawyer und 
Tower!’), die normalerweise zur Aufnahme von Hysteresisschleifen 
verwendet wird und ausserhalb des Curiegebietes aufgenommen 
wurde. Bei héheren Feldern zeigt sich eine Art Hysteresis mit einer 
Remanenz, die aber in Wirklichkeit nichts anderes als Restladungen 
sind. Bei kleinen Feldern erhalt man nur eine S-Kurve, die keine 
Flache einschliesst, wihrend echte spontane Polarisation eine ellip- 
senahnliche Kurve geben sollte, sofern die Sattigung nicht erreicht 

10-9 

Ampere 

7 


6 


5 


50 100 150 200 250 300 350 sec 
Fig. 4a. 
Nachentladungsstrom eines KH,PO,-Kristalls als Funktion der Zeit. 


wird. Fig. 4 zeigt deutlich wie die Restladungen erst bei héheren 
Feldern auftreten, wie auch aus Fig. 2 folgt. 

Die Restladungen fliessen im Gegensatz zu der echten Remanenz 
mit der Zeit wieder ab. Fig. 4a zeigt eine solche Nachentladung, die 
eine Kristallplatte von 0,573 cm? Flache nach der ballistisch ge- 
messenen Entladung zeigt. Der Entladungsstrom steigt merkwiir- 
digerweise noch einmal an. Insgesamt fliesst in diesem Falle noch 
eine Ladung von 0,8 Clb/cm? ab. Dieser Wert ist etwas grésser als 
die Restladung, die man durch die verschiedenen ballistischen Me- 
thoden (siehe Fig. 2) ermitteln konnte. 

Da weitere Untersuchungen dieses Effektes nicht in den Rahmen 
dieser Arbeit passen, gaben wir uns mit der Feststellung zufrieden, 
dass die durch Umpolen erhaltenen Werte der Polarisation am 
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wenigsten durch Restladungen verfalscht sind. Fig.5 zeigt die 
Werte, die durch Umpolen gemessen wurden. 


Von kleinen Werten ausgehend wurde langsam die Spannung 
gesteigert. Bei jedem Messpunkt polte man mehrere Male um, bis 
sich reproduzierbare Werte ergaben. Die Kurven zeigen deutlich, 
wie die Polarisation einem Sattigungswert zustrebt. Bei den Kurven 
mit negativem Parameter (Temperaturen unter dem Curiepunkt) 
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5000 * 40000 15000 ~=Volt/cm 
Fig. 5. 


Ballistische Messungen der Polarisation als Funktion des elektrischen Feldes bei 
verschiedenen Temperaturen. 


wurde die spontane Polarisation mitgemessen. Bei Feldstarken 
unterhalb der Sattigungsfeldstarke sind diese Messwerte von der 
Form der Hysteresiskurve abhingig. Diese Kurven in Fig. 5 sind 
daher von unseren Betrachtungen ausgeschlossen. 


Wie im letzten Kapitel noch gezeigt wird, haben die Kurven nicht 
den Charakter, den man nach der Slater’schen Theorie erwarten 
wirde. Es bleibt noch zu diskutieren, ob eine Theorie mit innern 
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Feldern noch haltbar ist. Beim Ferromagnetismus macht man nach 
der Langevin-Weiss’schen Theorie den Ansatz: 


H+fP 
P=L ( ‘wT: n) 
H = magnetisches Feld, f = Lorentzfaktor, &—= Boltzmannsche Konstante, 
pu = Dipolmoment. 


Bei Kaliumphosphat zeigt schon der Verlauf der spontanen Polari- 
sation bei sinkender Temperatur, dass es sich nicht um eine Lange- 
vin’sche Funktion handeln kann. Wir verallgemeinern den Ansatz 
und nehmen an Stelle der Langevinschen eine beliebige, noch fiir 
unseren speziellen Fall zu bestimmende Funktion @ und schreiben 


P= @(«) (2) 
wobei 


a= AH (3) 


Der Lorentzfaktor f lasst sich aus der Gleichung : f = &. 


A = B-8,86-10-14Cb/V- em (4) 


(siehe z. B. Beckrer-DoOr1nG Ferromagnetismus?$), 8. 33, Gl. 10b) 
bestimmen. Somit ware auch die ®-Funktion aus den ballistischen 
Messungen bestimmbar. Durch den Ansatz und eine einzige Mes- 
sung P (EF) bei T = const. ist die Abhangigkeit der Polarisation 
von EF und T oberhalb des Curiepunktes festgelegt. Wenn der Ansatz 
brauchbar ist, miissen die ®-Funktionen, die aus zwei Kurven mit 
verschiedenen Temperaturen berechnet werden, tibereinstimmen. 
Diese Priifung soll in folgendem durchgefiihrt werden. Es ist aber 
nicht ratsam, die Funktion @ («) selbst zu bestimmen, da diese nur 
sehr wenig von einer Geraden verschieden ist, sondern es ist besser. 
die Funktion 
7 D (x) 
F=a— 7 (5) 

(A = Konstante aus dem Curie-Weiss’schen Gesetz) zu betrachten. 
Dies ist eine Differenz einer Geraden mit einer von diesen Geraden 
schwach verschiedenen Funktion, also eine empfindliche Difterenz.. 
Wenn @ («) fiir die einzelnen Messkurven iibereinstimmt, so muss 
auch F iibereinstimmen. F lasst sich leicht bestimmen. Dabei ist es 
giinstiger, anstatt F als Funktion von « darzustellen, ® («) = P 
als Variable zu nehmen. Durch Einsetzen in Gleichung (4), (3) und 
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(2) in Gleichung (5) kommt man durch leichte Umformung zur 
Gleichung 
E- P(T-@0) 
1 A 
PB te eng (6) 


Nach Gleichung (1) ist aber A/(T — 0) = x (xq darf gegeniiber dem 
viel grésseren temperaturabhangigen Term vernachlassigt werden). 
In den P(E)-Kurven ist aber die Suszeptibilitait bei kleinen Feldern 
gerade die Neigung der Tangente im Nullpunkt. Legt man die 
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2 30 4 5S 60 7 gd 90 4100 
Volt/cm °C 
Fig. 6. 
Funktion F = «— @(«)/A (Abszisse) als Funktion der Polarisation P (Ordin.) 
Ausgezogene Kurve: Die aus den ballistischen Messungen bestimmten Werte. 
Gestrichelte Kurve: Die aus der Feldabhangigkeit der Dielektrizitatskonstante 
bestimmten Werte. 


Tangente an eine P(£)-Kurve im Nullpunkt und betrachtet einen 
festen Ordinatenwert P, so liegt in der Abszissenrichtung auf der 
Tangente der Punkt mit der Abszisse P/x (siehe Fig. 5 gestrichelte 
Linien). Noch weiter in der Abszissenrichtung treffen wir auf die 
P(E)-Kurve mit der zu P gehérenden Abszisse E. Die Differenz 
dieser zwei Punkte ist folglich: H — P/x = F- T (siehe auch Fig. 5). 
Division durch T ergibt dann F. In Fig. 6 sind die F-Werte (Ab- 
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szisse), die sich aus der Kurvenschar Fig. 5 bestimmen lassen, auf- 
getragen. 


Die einzelnen Kurven zeigen grosse Unterschiede. In Anbetracht 
der Restladung, die méglicherweise noch unkontrollierbare Fehler 
in die Messung hineinbringt, und der Empfindlichkeit der Darstel- 
lung kann aber keine bessere Ubereinstimmung erwartet werden. 
Es lasst sich auch nicht entscheiden, ob die Abweichungen ein 
Mangel der Messung oder ein Mangel des Ansatzes sind, da alle 
Messwerte mit der gleichen Unsicherheit behaftet sind. Darum 
wurde die Feldabhingigkeit der Polarisation aus der Feldabhangig- 
keit der DK (Dielektrizitaitskonstante) also nach einer ganz anderen 
Methode nochmals genauer bestimmt. 


III. Die Dielektrizitétskonstante ¢, und ihre Abhangigkeit von einem 
elektrischen Feld. 


a) Methode, Apparatur wnd Verlauf der Messung. 


Das Curie-Weiss’sche Gesetz: 


B 
e= F-6 (1) 


ist etwa bis 0,1° C oberhalb des Curiepunktes (O = — 150° C) giiltig. 
Am Curiepunkt 9 misst man nicht den Wert unendlich, sondern 
einen Spitzenwert von 6000 bis 60000 je nach Vorgeschichte des 
Kristalls. (Messfeldstarke ca. 40 Volt/cm, 1000 Hz). Ein Kristall, 
der zum ersten Mal bis zum Curiepunkt abgekihlt wird, erreicht 
eine D. K. von 60000 und dariiber. Kihlt man weiter ab bis in das 
Curiegebiet und klappt die Polarisation durch hohe Felder mehrere 
Male um, so erreicht der Kristall nachher nur noch einen Spitzen- 
wert von 6000. Entsprechend dem kleineren Spitzenwert weicht 
die D. K. auch schon 1° oberhalb @ vom Curie-Weiss’schen Gesetz 
ab. Wir vermuten, dass durch die mit dem Umpolarisieren ver- 
bundenen Deformationsainderungen im Kristall feine Spriinge ent- 
stehen. Da ein Dielektrikum mit sehr grosser Dielektrizitatskon- 
stante fast als Leiter wirkt, legt ein grosser Teil des Potential- 
unterschiedes an diesen feinen Spalten. Die Dielektrizitatskon- 
stante des Materials wird dann scheinbar viel kleiner. Bei unend- 
licher D. K. wiirde z. B. bei einem Kristall von 1 mm Dicke ein 
Spalt von 1,6-10-° cm geniigen, um den Wert der D. K. von un- 
endlich auf 6000 herunterzusetzen. Bei der Herstellung von Kristall- 
kondensatoren muss deshalb peinlich genau darauf geachtet werden, 
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dass die Elektroden ohne Zwischenschicht unmittelbar auf dem 
Kristallmaterial haften. 

Die D..K. wurde aus der Kapazitét von Kristallplatten von 
0,5 cm? und 1 mm Dicke berechnet, die Kapazitat mit einer Briicke, 
wie sie von Buscu®) beschrieben worden ist, gemessen. Wahrend 
der Messung konnte eine Gleichspannung an den Kristall gelegt 
werden (siehe Fig. 7). Der Kristall ist gegen die Briicke durch zwei 
grosse Kapazitiaiten C abgeblockt, damit die Gleichspannung nicht 
abfliesst. Da die Kapazitét der Spannungsquelle dem Kristall- 
kondensator parallelgeschaltet ist und mitgemessen wiirde, miissen 
die Widerstande R bedeutend grésser sein als der Scheinwiderstand 
des Kristalls fiir den Wechselstrom der Briicke. Die Gleichspannung 


R 


1 


| | 
Mess- Vv 


Briicke Kristall 
| a 
Fig. 7. 


Schema der Messapparatur zur Messung der Feldabhangigkeit der 
Dielektrizitatskonstante. 
































am Kristall wird mit einem statischen Voltmeter gemessen. Die 
Temperatur wurde mit dem Thermostaten konstant gehalten und 
die Spannung schrittweise gesteigert. Bei jedem Schritt musste 
zwei bis fiinf Minuten gewartet werden, bis sich die Temperatur, 
die durch den elektrokalorischen Effekt erhéht worden war, wieder 
der Umgebung anpasste. Damit der Temperaturausgleich schneller 
erfolgen konnte, war der Messtopf immer mit Wasserstoff gefiillt. 

Die Messkurven fiir verschiedene Temperaturen sind in Fig. 8 
dargestellt. Das elektrische Vorfeld der Abszisse wie auch die Di- 
elektrizitatskonstante «, in der Ordinate sind logarithmisch auf- 
getragen. Die Temperatur (in T — 0 = Anzahl Grad Celsius ober- 
halb des Curiepunktes) ist als Parameter am Anfang jeder Kurve 
angegeben. Sie wurde aus dem Wert der D. K. ohne Vorfeld mittels 
des Curie-Weiss’schen Gesetzes (1) bestimmt. Es dauerte oft bis 
zu 2 Stunden, bis eine Messreihe aufgenommen war. Im gleichen 
Messtopf war ein zweiter KH,PO,-Kristall vorhanden, dessen 
Kapazitat ohne Vorfeld mit einer zweiten Messbriicke gemessen 
wurde, was ein dauernde Kontrolle der Temperatur erméglichte. 

Der Thermostat mit Toulonschaltung war so gebaut, dass die 
Temperatur auf etwa 3/1000° C konstant gehalten werden konnte. 
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Da das Curie-Weiss’sche Gesetz nur etwa bis T — 0 = 0,1° gilt*), 
existiert nur fiir die Messkurve T — 0 = 0,14° C eine gewisse 
Unsicherheit in bezug auf die Temperatur. Die Curiepunkte ver- 
schiedener Kristallindividuen kénnen ziemlich stark variieren. Der 
Curiepunkt des Kontrollkristalls war 0,12° héher als derjenige des 


T = Temperatur 
6 =Curietemperatur 


vouem 
Fig. 8. 
Feldabhangigkeit der Dielektrizitatskonstante ¢, von einem elektrischen Vorfeld 
bei verschiedenen Temperaturen. 
(Temperatur als Parameter am Anfang der Kurven angegeben.) 


Messkristalls, so dass seine D. K. praktisch den Spitzenwert schon 
erreicht hatte und genaue Kontrolle der Temperatur nicht mehr 
méglich war. So nahe am Curiepunkt sind die dielektrischen Ver- 
luste sehr gross, was wahrscheinlich eine Folge der grossen Rest- 
ladungen ist**). Bei hohen Feldern sinken die Verluste dann wieder. 


*) Eigene Messungen an verschiedenen Kristallindividuen mit Thermoelement. 
**) Auch die Hysteresiskurve in Fig. 4 weist auf grosse Verluste hin. 





Sattigungserscheinungen von Kaliumphosphat KH,PO,. 667 


Dies mag etwa erklaren, dass die Kurve 0,14° aus dem Rahmen 
der iibrigen fallt. 


Als elektrisches Feld wurde der Quotient von Elektrodenspan- 
nung und Elektrodenabstand genommen. Dies kénnte Anlass zu 
Kritik geben. Es ist bekannt, dass in Dielektriken, die Riickstands- 
ladungen zeigen, Raumladungen vorhanden sein miissen, die auch 
ein elektrisches Feld erzeugen'*). Das Potentialgefalle kann dann 
bei der einen Elektrode viel steiler sein als bei der andern. Der 
Quotient gibt also nur den Mittelwert des elektrischen Feldes an. 
Diesen Feldunterschieden entsprache aber auch eine Variation 
der Polarisation in der c-Richtung. ZwickER?*) bestimmte jedoch 
die Polarisation aus dem elektrooptischen Effekt. Inhomogenititen 
der Polarisation waren mit seiner Methode sichtbar gewesen. 
ZwicKER hat aber nichts derartiges bemerkt. Auch bei den Mes- 
sungen des inversen Piezoeffektes von BANTLE und von Arx!5) 
hatten sich Verschiedenheiten der Polarisation bemerkbar machen 
miissen, was aber nicht der Fall war. 


b) Der Einfluss des elektrokalorischen Effektes auf die Dielektrizitits- 
konstante. 


Der Abfall der Dielektrizitatskonstanten mit steigendem Vorfeld 
ist nicht allein die Folge der Sattigungserscheinungen, sondern er 
rihrt zum Teil vom elektrokalorischen Effekt her. Wahrend die 
Temperaturanderung, die von der Gleichspannung hervorgerufen 
wird, geniigend Zeit hat sich wieder auszugleichen, ist dies fiir die 
von der Briickenwechselspannung hervorgerufenen Temperatur- 
anderungen nicht der Fall. Die Temperatur schwankt im Takte der 
Wechselspannung auf und ab, wobei der Ausgleich wiahrend 
1/1000 Sek. einer Schwankung nicht in Betracht fallt. Die Tempe- 
raturanderung, die durch eine Polarisationsénderung dP adiabatisch 
hervorgerufen wird, ist nach W. THomson?}8): 


aT =. (5), -aP. (7) 


cp 


Oberhalb des Curiepunktes @ ist die Polarisation P eine eindeu- 
tige Funktion der Temperatur T und des elektrischen Feldes E; 
dP lasst sich als totales Differential schreiben. 


dP = (sr) dT + (sre dE (8) 
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Wir setzen: 
(sr). 9 (9) 
(sE)y=? (10) 


: sii dP 5 : 
p=isotherme Suszeptibilitat und (F¥)sqn07 %aq = adiabatische 


Suszeptibilitat, die effektiv gemessen wird. 
Gleichung (8) lasst sich auf die Form bringen: 


dT 
q¢-op+te=l. (11) 


Durch i> formale Umformung kann man die Gleichung erhalten 


(r),- ; ‘ » 


Die Kombination der Gleichungen (7), (11) und (12) fiihrt zu der 
Differentialgleichung : 





1 


Had 


“Sto (13) 








Cp = spezifische Warme bei konstanter Polarisation. 








= =e—l1 
Co 
-10-14 
| 8:86:10 Voc 


c) Lésung der Differentialglerchung. 


Um eine rechnerische Lésung zu bekommen, miisste man die 
e(H, T)-Kurven in eine analytische Form bringen und dann das 
System lésen. Ohne grobe Vernachlassigungen zu machen ist dieser 
Weg zu beschwerlich. Viel einfacher wire eine graphische Integra- 
tion. Man fihrt graphisch die Integration P(E) = / pdE durch, 
d. h. man spaltet das Integral in eine Summe von einzelnen Schrit- 
ten auf. P = Xp-AE. Der erste Schritt kann ohne weiteres gemacht 
werden, da p fiir kleine Felder gleich gross ist wie die adiabatische 
Suszeptibilitat, x, und diese ist bekannt. Nach dem ersten Schritt 
sind aber adiabatische und isotherme Suszeptibilitét nicht mehr 
gleich gross. Das p muss aus Gleichung (13) bestimmt werden. Das 
zu dieser Bestimmung noétige q kann vorerst noch aus dem exp. 
Curie-Weiss’schen Gesetz bestimmt werden. Nach dem zweiten 
Schritt muss aber das q aus den Werten der Polarisation, die man 
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gerade erhalten hat, durch graphische Differentiation nach der 
Temperatur gefunden werden. Diese Differentiation ist nicht genau. 
Der Fehler verstarkt sich von Schritt zu Schritt sehr schnell. Be- 
sonders die ungenaue Temperaturmessung in Nihe des Curie- 
punktes verbreitet einen grossen Fehler iiber das ganze Integra- 
tionsgebiet. Mit dieser Integrationsmethode kann man zu Fehlern 
bis zu 80% kommen. Da die direkten Methoden nicht angewendet 
werden kénnen, musste man auf Umwegen das Ziel erreichen. 

Das Endziel ist, an Hand des Verlaufes der Polarisation die ver- 
schiedenen Theorien zu diskutieren (siehe Einleitung). Es schien 
uns angebracht, anstatt die Ergebnisse nach einer ungewissen In- 
tegration zu diskutieren, den Vergleich implizite durchzufiihren, 
d. h. aus dem vermutlichen Verlauf (Gleichung (2)) der Polarisation 
die Feldabhangigkeit der adiabatischen Suszeptibilitat zu bestim- 
men und dies mit den gemessenen Kurven zu vergleichen. Aus 
den Erkenntnissen, die wir in Kap. II gemacht haben, liegt es auf 
der Hand, einen Ansatz mit einem innern Feld auch hier zu ver- 
wenden. 


1. Integration 
unter der Annahme einer Langevin-Weiss’schen Theorie. 


Wir verwenden wieder den Ansatz aus Kapitel II und differen- 


tieren nach H 
E+fP 
Pa 2 ( “ ) (2) 


E+f-P 
“= =. (3) 


Die isotherme Suszeptibilitét wird dann: 


oP A 
“()- - (15) 
@’ (x) 


A = Konstante aus dem Curie-Weiss’schen Gesetz (1), ferner ist: 


’ d P(x) 
@' (a) = on 


Durch Differentiation von (2) nach T bei konstantem P erhalt man 
die einfache Beziehung: 


($8), -$- tye =< 06 
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Gleichung (15) und (16) in (13) eingesetzt: 


, a ie @’(0) A 


K 
K = 2 42.4 


== @’(a) +@ _ (18) 





Fir den Klammerausdruck in Gleichung (17) fiihren wir das 
Symbol K ein. Wenn P konstant gehalten wird, bleibt aber auch 
@'(«) und « konstant, folglich bleibt der ganze Ausdruck K konstant, 
wobei T nach Belieben variieren darf. K ist allein eine Funktion von 
P resp. von « 


@+4-=KT oder 


%a = — . (19) 
Sowohl die isotherme [Gl. (15)] als auch die adiabatische [Gl .(19)] 
Suszeptibilitat folgen einem Curie-Weiss’schen Gesetz, wenn die 
Polarisation durch das Gleichfeld festgehalten und nur die Tempe- 
ratur variiert wird. Ein Unterschied besteht nur in den Konstanten 
des Gesetzes. In Gleichung (15) miissen Curiekonstante und Curie- 
temperatur durch den Faktor ’(0)/@’(«) und in Gleichung (19) 
durch K dividiert werden. Die Curietemperatur in Gleichung (15) 
ist tiefer als © und bei (19) noch tiefer. Es ist noch zu bemerken, 
dass der Temperaturbereich, in dem diese Gesetze giiltig sind, sich 
nicht bis zu diesen neuen Curietemperaturen erstreckt. Ihre Giiltig- 
keit hért an dem Temperaturpunkt gerade unterhalb 9, aber noch 
oberhalb des neuen Curiepunktes auf. An diesem Punkt erreicht 
die spontane Polarisation den Wert der Polarisation, der als Para- 
meterwert P in diesen Gesetzen festgehalten worden ist. 

Fig. 9 zeigt die gleichen Messungen wie Fig. 8 in anderer Dar- 
stellung. ¢, ist als Funktion der Temperatur T — O bei konstantem 
Vorfeld aufgetragen. Temperatur 7’ — © in der Abszisse und «, in 
der Ordinate sind logarithmisch dargestellt. Die Vorfelder sind als 
Parameter auf dem linken Rand bei jeder ausgezogenen Kurve 
angegeben. Beim Vorfeld O gilt das Curie-Weiss’sche Gesetz, was 
in dieser Darstellung eine Gerade mit der Neigung — 1 ergibt. 

Die gestrichelten Kurven ergeben «, als Funktion von T — @ bei 
konstantem K resp. bei konstantem P, da die Polarisation P nur 
eine Funktion von K allein ist. Die K-Werte, die in Fig. 8 als 
Parameter angeschrieben sind, wurden ganz willkiirlich gewahlt. 
Aus Gleichung (19) lassen sich die ¢,-Werte bestimmen und in Fig. 9 
eintragen. Die K-Kurven in Fig. 9 sind somit keine Messkurven. 
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Die Kurven geben an, welches «, das Material haben muss, damit 
bei veranderlicher Temperatur die Polarisation konstant bleibt. 
Dabei ist die Grésse der einzelnen Polarisationen zunachst noch 
nicht bekannt, da man den Zusammenhang zwischen P und K noch 
nicht kennt. Betrachtet man die Schnittpunkte einer K-Kurve mit 


Vorteld E 
in 
Voyem 


T= Temperatur 
= Curietemperatur 


2.0° 
T-8 
Fig. 9. 
Dielektrizitatskonstante ¢, als Funktion der Temperatur 7'— © bei verschiedenen 
konstant gehaltenen Vorfeldern. 
Vorfeld als Parameter bei den einzelnen Kurven auf der linken Seite angegeben. 
Gestrichelte Kurven: Dielektrizitatskonstante «, als Funktion der Temperatur 
T — © bei konstanter Polarisation P. Als Parameter ist der Wert K (K = f(P)) zu 
jeder Kurve gesckrieben. 


den verschiedenen ¢(T — @),-Kurven, so lasst sich folgendes ab- 
lesen: Bei einer bestimmten Temperatur (T’— 0) des Schnittes 
braucht man ein bestimmtes Feld (Parameter der e-Kurve) um die 
bestimmte Polarisation zu erhalten, die dem betrachteten K-Wert 
entspricht. Aus diesen Schnittpunkten langs einer K-Kurve ist es 
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dann méglich die Kurve E(T — @)p, das elektrische Feld als Funk- 
tion der Temperatur fiir konstante Polarisation aufzuzeichnen. 
Nach Gleichung (16) ist aber: (OE/0T)p = «. (OE/0T)p bedeutet 
aber die Neigung unserer EH (7’— @)-Kurve. Da bei konstanter 
Polarisation P nach Gleichung (2) auch « konstant bleiben muss, 
heisst dies, dass eine Kurve von konstanter Neigung vorliegt, dass 
es*sich also um eine Gerade handelt. Fig. 10 zeigt die nach dieser 
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Elektrisches Feld als Funktion der Temperatur bei verschiedenen konstant ge- 
haltenen Polarisationen P. 
Stark ausgezogene Geraden mit Kreisen: H(7'—©)-Geraden, die aus der Inte- 
gration mit dem Ansatz P = ©@ («) hervorgehen. 
Schwach ausgezogene Gerade mit kleinen ausgefiillten Kreisen: Integration in 
Richtung der Adiabaten. 


Methode bestimmten EH (T — @)p-Geraden. (Stark ausgezogen mit 
Kreisen.) 

Die Abweichungen der zwei ersten Punkte jeder Geraden sind, 
wie am Anfang des Kapitels beschrieben wurde, auf die Ungenauig- 
keit der Temperaturmessung nahe am Curiepunkt zuriickzufiihren. 

Die Geraden erlauben (0E/0T p) zu bestimmen. Aus Gleichung (18) 

_ 00) , 4 (0B) 

oie P(x) oe (OF) p 
erhélt man ®’(«). Durch Integration kime man zu ®(«). Die 
Funktion ®(«) ist auch in diesem Falle fast eine lineare Funktion. 
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Um den Charakter der Funktion zu erkennen und zu diskutieren, 
ist es besser, auf die Integration zu verzichten und die Differentiale 
anzugeben. Tabelle 1 gibt die aus (18) errechnete Funktion 


[P"(«)/H"(0)}—1 
und Fig. 11 ®’(«)/®’ (0) als Funktion der relativen Polarisation P/P,: 
Tabelle 1. 
OE , 
P ( ) = a (x) 


or = - 
; - 6 2 7 
iil Volt/em Grad or" 








1,003 0,87 3080 — 0,00015 
1,005 1,10 3800 — 0,00064 
1,01 1,485 5125 — 0,00214 
1,02 1,99 6860 — 0,00596 
1,03 2,20 7900 —0,0114 
1,04 2,54 8800 — 0,0167 
1,05*) 2,77 9600 —0,0219 
1,06 2,98 10320 — 0,0272 
1,08 3,25 11320 — 0,0394 





























*) Bei den drei letzten P-Werte gibt die Integration nicht mehr richtige Werte 
fiir ®. Uber 2,54-10-* Cb/em? verwende man Tabelle 2. 


01 02 03 04 0s 06 07 = 
Fig. 11. 

Verlauf der ®’-Funktion bei dem Ansatz P = ®(a). Verhaltnis ®’(x)/®’(0), d. h. 
Neigung der Funktion bei P zur Neigung im 0-Punkt als Funktion der relativen 
Polarisation P/P,. 

L («) = Langevinfunktion L,,,. 


Zur Brechnung von ®’(«)/®’(0) muss ’(0) und cp bekannt sein. 
@’(0) ist, wie man aus Gleichung (1) und (2) nachrechnen kann, 
43 
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gleich der Curie- Weiss’schen Konstanten A = 2,895° - 10-19 Cb/V- cm. 
em. Fiir den Wert cp liegen Messungen von BantLE?®) ¢ = 1,37 
Joule/em* Grad und von STEPHENSON und WHooLEY?”®) ¢ = 1,175 
Joule/em* Grad vor. Die grossen Unterschiede lassen auf ent- 
sprechende Ungenauigkeit dieser Werte schliessen. Da aber Glei- 
chung (18) fiir ®’(«) eine empfindliche Differenz ergibt, ist die 
genaue Kenntnis des Wertes fiir cp unbedingt erforderlich. Gliick- 
licherweise war es méglich cp aus der Feldabhangigkeit der D. K. 
selbst zu bestimmen. Man erhalt den Wert cp = 0,977 Joule/cm® 
Grad. Das folgende Kapitel ist der Berechnung von cp gewidmet. 

Die Polarisation P hangt von zwei Variablen E und T — @ ab. 
Durch den Ansatz (2) P = ®(«) wird eine Beziehung zwischen den 
Variablen gegeben, und es geniigt eine einzige Messreihe, z. B. eine 
P(E)_-Kurve, um die ®-Funktion zu bestimmen. In der oben be- 
schriebenen Berechnung ist ®(«) resp. P aus den E(T — 0)p- 
Geraden bestimmt worden. Da eine Gerade erst durch zwei Punkte 
bestimmt ist, miissen zur direkten Konstruktion der E(T) p-Gera- 
denschar mindestens zwei P(E) 7-Kurven bei verschiedenen Tempe- 
raturen bekannt sein. In der E(7’ — @)-Geradenschar steckt also 
mehr, als man zur Bestimmung von ®(«) notwendig hatte. ®(«) 
ist durch diese und den Parameter K einfach iiberbestimmt. Unsere 
obige Berechnung verwendet daher nur den Parameter K und die 
Neigung (0E/0T)p der Geraden. Die spezielle Lage, die zum Bei- 
spiel durch den Schnittpunkt @, der Geraden mit der (T' — 0)- 
Achse charakterisiert werden kann, geht nicht in die Rechnung ein. 
Es gibt eine zweite Méglichkeit P = ®(«) zu berechnen. Diese 
bendtigt die O,-Werte, dafiir lasst sie die K-Werte ausser Acht. 

Die E(T — @)-Geraden lassen sich durch folgende Gleichung be- 
schreiben: 


‘OE E+fP 
E = (37), (P—@,) == (7-6), 


unter Beriicksichtigung der Beziehung f = 90/A kommt man zu 
0. OE 
=A (sr): (20) 


Wenn der Ansatz (2) richtig ist, miissen die zwei Methoden zur 
Bestimmung von P iibereinstimmende Resultate ergeben. Beide 
Berechnungsmethoden ergeben @ resp. P als Funktion von «. Der 
Vergleich der beiden Methoden an Hand von P ist sehr unempfind- 
lich. Die kleinsten Unterschiede dieser zwei auf verschiedene Art 
bestimmten Funktionen kénnen sehr wichtig sein. Die Diskussion 
dieser Uberbestimmung, die Aufschliisse tiber die Anwendbarkeit 
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des Ansatzes mit der Funktion @ gibt, lasst sich viel besser an 
Hand der spontanen Polarisation durchfiihren. Die spontane Pola- 
risation kann direkt aus der H(T — 0) >p-Schar berechnet werden, 
wobei die Doppelspurigkeit der Bestimmungsmethode wieder auf- 
treten muss. Dieses Kriterium ist viel empfindlicher, zudem ist es 
méglich, die Ergebnisse mit experimentell bestimmten Werten zu 
vergleichen. 


2. Die Berechnung der spontanen Polarisation. 


Spontane Polarisation ist vorhanden, wenn das innere Feld die 
Polarisation aufrecht zu halten vermag, so dass die Hilfe eines 
ausseren Feldes nicht notwendig ist. Wir kénnen fiir diesen Fall 
einfach E = 0 setzen. 


Methode 1. 
a= oder 0,—0= 
1 


Fir f setzt man 0/A = 0/®’(0) und fiir P setzt man ®(«) ein. 


we 


a 


Dies fiihrt zu der Gleichung: 


a 
a 


0,-0= 2 | (a 1) da. (21) 
0 


a 


Alle nétigen Werte zur graphischen Ermittlung des Integrals sind 
aus Tabelle 1 ersichtlich. Das Integral gibt 0, — O als Funktion 
von a. Aus der Gleichung « = P,,/0,-f lasst sich die spontane 
Polarisation P,, berechnen. Kurve 3 in Fig. 12 gibt das Ergebnis 
dieser Integration. Kurve 2, Fig. 12, stellt die von von Arx??) be- 
stimmten experimentellen Werte dar. 


Methode 2. 


Die zweite Methode zur Bestimmung der spontanen Polarisation 
ist noch einfacher als die erste. Als Werte fiir die spontane Polari- 
sation nimmt man die Parameter-Werte P im E(T — 0) 7-Geraden- 
diagramm (siehe Fig. 10). Die dazu gehérigen Temperaturen sind 
die Schnittpunkte der Geraden mit der (T — @)-Achse (E = 0), 
denn bei diesen Temperaturen braucht es gerade kein Feld um die 
Polarisation aufrecht zu erhalten, das heisst die Polarisation ist 
spontan. Kurve 4 in Fig. 12 gibt die nach dieser Methode bestimm- 
ten Werte der spontanen Polarisation als Funktion der Temperatur. 
Wenn unsere Annahme mit dem Ansatz P = ® («) (2) richtig wire, 
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miissten Methode 1 und 2 iibereinstimmende Resultate ergeben. 
Dies ist aber nur der Fall im Bereich 0 < P,, < 2,5-10-® Cb/cm?. 
In diesem Bereich stimmen diese zwei Kurven (3 und 4) mit der 
experimentell bestimmten 2 iiberein. Unsere Integration ist also 
nur in diesem Bereich richtig. Oberhalb dieses Bereiches gibt An- 
satz (2) nicht mehr die richtige Beziehung zwischen P, E und T. 
Die den Werten K = 1,05, K = 1,06 und K = 1,08 entsprechenden 
Werte in Tabelle 1 und E(T — @)-Geraden in Fig. 10 sind also 
falsch. 

Im restlichen Gebiet von 2,5 bis 3-10-* Cb/cm? lasst sich die Be- 
rechnung der Polarisation aus der adiabatischen Suszeptibilitat 


Pio 
10-6 
Cb/cm? 

4 


























0 
—1,5° —4 -0,5° 
Fig. 12. 
Spontane Polarisation als Funktion der Temperatur. 

Kurve 1 Allgemeine Integration ohne Ansatz. 
Kurve 2 Experimentell bestimmte Werte nach von ARx. 
Kurve 3 Integration mit Ansatz P = ® («) nach der ersten Methode. 
Kurve 4 Zweite Methode mit dem Ansatz P = @ (a). 





durch eine allgemeine Integration ohne speziellen Ansatz erginzen. 
Die Integration wird auf folgende Weise durchgefiihrt: 


Wir zerlegen die Integration wieder in eine Summe von einzelnen 
Schritten YAP = XxAEH. Als Ausgangspunkt der Integration 
wahlen wir die Punkte der E(T — @)p-Geraden mit P = 2,28 Cb/. 
cm?. Bis zu diesem Wert ist der Ansatz P = ®(«) in Ordnung. 
Unsere AE wiahlen wir so, dass sie fiir jedes T — O den gleichen 
Polarisationszuwachs AP hervorrufen. Unser Integrationsschritt 
besteht dann darin, dass wir von einer E(T — @)p-Geraden zu 
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der E(T — O)p,4p-Kurve gelangen. Dabei darf man den Schritt 
von einem Punkt der alten zu einem Punkt der neuen Kurve in der 
Richtung einer Adiabaten tun. Fiir einen bestimmten Punkt B 
der E(T — ©)p-Geraden kann man aus Fig.9 die dazu gehérige 
adiabatische D.K. ¢ herauslesen und x berechnen. Um die Polari- 
sation um den bestimmten Betrag 4P zu erhéhen, muss man das 
Feld E um AE = AP/x vergréssern. Dieses Anwachsen des Feldes 
bewirkt aber eine Temperaturerhéhung 


AT=—-( 


(nach Gl. 7). Der Punkt B’, der um AF in der E-Richtung und 
um AT in der (T — 9)-Richtung gegeniiber B verschoben ist, hat 
die Polarisation P + AP. Auf diese Weise kénnen wir von vielen 
Punkten der E(T’ — O)p-Geraden zu Punkten mit der Polarisation 
P + AP gelangen und so die ganze E(T' — @)p, 4p-Kurve bestim- 
men, die im allgemeinen keine Gerade mehr sein muss. In gleicher 
Weise kann man die E(T — 0) p,,. 4p bestimmen, wobei beriicksich- 
tigt werden muss, dass (0E/0T)p eventuell von T — O abhiangig 
ist, wenn E(T — @)p, 4p keine Gerade mehr ist. Die Genauigkeit 
dieser Methode kann noch gesteigert werden, wenn nicht das x 
des Anfangs des Integrationschrittes, sondern dasjenige der Mitte 
des Schrittes einsetzt. Die schwiicher ausgezogenen Geraden in 
Fig. 10 sind E(T — O)p-Kurven, die aus dieser Integration hervor- 
gegangen sind. Die kleinen ausgefiillten Kreise sind die einzelnen 
berechneten Punkte. Es zeigt sich, dass auch nach mehreren 
Schritten die H(T — 0)-Kurven noch Geraden bleiben, die aber 
schon nach einigen Integrationsschritten nicht mehr mit den 
Geraden der ersten Integration (stark ausgezogen) iibereinstimmen. 
Auch bei diesen neuen E(T — 9),p kann man auf den Wert E = 0 
extrapolieren und so die spontane Polarisation als Funktion der 
Temperatur bestimmen (siehe Fig. 12, Kurve 1). 


Die E(T — @)p-Geradenschar, Fig. 10, gibt uns fiir jedes Feld 
und jede Temperatur die Polarisation, die vorhanden sein muss, 
sie ist also schon die Lésung, die wir suchen. Die Funktion P(E, T) 
wird aber durch diese Darstellung in einer ziemlich uniibersicht- 
lichen Form wiedergegeben. Fig. 13 zeigt P(E) p_o, d. h. die Polari- 
sation als Funktion des Feldes bei verschiedenen konstant gehal- 
tenen Temperaturen, also die Kurven, die wir auch ballistisch be- 
stimmt haben. Es handelt sich um die gleichen Polarisationswerte 
wie in Fig. 10 nur in anderer Darstellung. 





Hans Baumgartner. 
d) Vergleich mit den ballistischen Messungen. 


Den Vergleich fiiirt man wieder an Hand der Funktion 


(6) 


durch. Die Konstruktion, die verwendet wurde, um aus den Kurven, 
Fig. 5, die Funktion F zu bestimmen, kann man auch auf die 
Kurven Fig. 13 anwenden. Im Bereich von 0 bis 2,5-10-® Cb/cm? 
gilt der Ansatz P= ®(«). Gemiss den Ausfiihrungen, S. 662 und 
Pp 
10-* 
Cb/cm? 
35 
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0 5000 10 15000 E in Volticm 
Fig. 13. 


Polarisation als Funktion des elektrischen Feldes fiir verschiedene Temperaturen. 
(Integration der DK-Werte.) 



































S. 663, sind dann die F-Funktionen, die aus den einzelnen P(E) ,7- 
Kurven bestimmt worden sind, identisch. Fig. 6, Kurve 2 zeigt die 
F-Funktion, die sich ergibt, wenn man mit dem ®-Ansatz integriert. 
(Zum Vergleich ist die Funktion absichtlich tiber den Bereich der 
Giiltigkeit bis 3-10-* Cb/cm? bestimmt worden.) Aber auch im 
Bereich von 2,5 bis 3-10-* Cb/cm?, wo die Integration ohne Ansatz 
durchgefiihrt wurde, gibt es immer wieder die gleiche F-Funktion. 
(Siehe Fig. 6, Kurve 1.) 
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e) Betrachtungen zu den Abweichungen vom Ansatz P= @{ (E+ fP)/T}. 


Wir stellten uns die Aufgabe, das Versagen des Ansatzes P = ® 
((H + fP)/T| (2) oberhalb P = 2,5-10-* Cb/cm? zu erkliren. Es 
kann sich hier nicht um einen Fehler des Experimentes handeln, 
da die Messfehler sicher kleiner als die in Frage stehende Diskre- 
panz sind und nicht nur bei grosser Polarisation auftreten. Wir 
mussten deshalb annehmen, dass fiir gréssere Polarisationen der 
Ansatz (2) die Verhialtnisse in bezug auf Polarisation, elektrisches 
Feld und Temperatur nicht mehr richtig beschreibt. 

Der Ansatz (2) beruht auf der Annahme eines inneren Feldes, das 
die Dipole ausrichtet. Dabei ist stillschweigend vorausgesetzt, dass 
sowohl Anzahl als auch Grésse der Dipole temperaturunabhangig 
sei. Ferner nimmt man auch einen temperatur- und polarisations- 
unabhingigen Lorentzfaktor f an. (Polarisationsabhingigkeit der 
DipolanzahlI oder Dipolgrésse kann angenommen werden ohne An- 
satz (2) zu veriindern.) Unsere Diskrepanz riihrt sehr wahrschein- 
lich davon her, dass eine dieser Annahmen nicht richtig ist. 

Wir erganzten unseren Ansatz (2) durch eine Funktion y, die der 
eventuell vorhandenen Temperatur- oder Polarisationsabhangig- 
keit der Dipole Rechnung tragen soll. Wir betrachteten die folgenden 
vier Falle: 


(22) 


i P. y(T) = | 


E+fP 
7) 
(fiir temperaturabhangige Dipolanzahl) 


2. P= (52th) (23) 


(fiir temperaturabhangige Dipolgrésse) 


3, P= o(- | (24) 


(fiir temperaturabhangigen Lorentzfaktor) 


4, p= o(FtVO | (25) 


(fiir polarisationsabbangigen Lorentzfaktor). 


Da y(T) nur eine kleine Korrektur sein soll, und unsere Mes- 
sungen sich nur tiber einen Temperaturbereich von etwa 5° C er- 
strecken, fordern wir: 


I. p(T) = 1+ y’(9)-(T—9) yp’ (O)-5°C<1 (26) 


(d. h. das erste Glied einer Potenzentwicklung nach T' — @ geniige). 
Die allgemeine Integration ohne Ansatz (siehe 8. 676) hat ergeben, 
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dass die E(T — @)-Kurven, in dem von uns betrachteten Polari- 
sationsgebiet, Geraden sind (siehe 8. 677). Wir fordern also weiter: 

II. Der verbesserte Ansatz ergebe fiir die H(T — 0)-Kurven 
wieder Geraden, die aber mit den richtigen Geraden (Fig. 10 schwach 
ausgezogen) identisch sind. 

Schliesslich wollen wir den Hauptzweck unserer Verbesserungs- 
bestrebungen nicht vergessen. Die auf Seite 674 beschriebene Uber- 
bestimmung, die sich durch Einfiihren des Ansatzes (2) P= ® 
(E + fP/T) ergibt, bleibt erhalten, wenn wir (2) durch einen der 
Ansiatze (22) bis (25) ersetzen. Folglich muss es wieder zwei ver- 
schiedene Methoden zur Bestimmung von ® («) geben. Wir fordern: 

III. Die zwei verschiedenen Methoden zur Bestimmung von 
P(x), resp. 1 — G’(«)/H’ (0) (entsprechend Gl. 18 und 20) sollen 
iibereinstimmende Resultate ergeben. 

Analog dem Vorgehen mit Ansatz (2) fiihrten wir die Integration 
mit den Ansiatzen (22) bis (25) durch. Die Rechnungen kénnen ihres 
grossen Umfangs wegen nicht wiedergegeben werden. Sie zeigen: 

Ansatz (24) kann Forderung II und Ansatz (25) kann Forderung 
III nicht erfiillen. Sie fallen deshalb ausser Betracht. 

Ansatz (22) und (23) kénnen nur dann alle drei Forderungen er- 
fiillen, wenn man fiir y’(@) eine Polarisationsabhingigkeit zulasst. 
Die Abnahme der Anzahl Dipole mit sinkender Temperatur wird 
als ,,Einfrieren“ der Dipole aufgefasst. Es wire aber sehr schwer 
zu verstehen, warum dieser Einfriervorgang von der Polarisation 
abhangig sein sollte. Wir miissen also Fall 1 auch ausschliessen, 
obwohl Ansatz (22) allen Anforderungen gerecht wird. Dagegen 
kénnte man sich leicht vorstellen, dass die durch das innere Feld 
gestreckten Dipole einen andern Temperaturausdehnungskoeffi- 
zienten haben als die urspriinglichen, da nach von Arx?*) die 
Dipolgrésse polurisationsabhaingig sein soll. Es scheint also, dass 
Fall 2 in Wirklichkeit zutrifft, d. h.: Die Grésse der Dipole ist tempe- 
raturabhdéngig, wober aber der Temperaturausdehnungskoeffizient yp’ 
(0, P) von der Polarisation abhangig ist. 

Es gilt also: 





i) E+f-P 
P= 9 (gaye. PTO) ae 


Cb 
= . —14 
(r @/A = 0,377/8,86 - 10-4 =| 


, 1 , 
v' (9, P) =-pore + V1 (9: P). 


y,'(P. @) findet sich in Tabelle 2, wo auch die nach den zwei 
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verschiedenen Methoden bestimmte Funktion 1 — ®’ («)/®(0) auf- 
gefiihrt ist. 
Tabelle 2. 





* 
P in 
10-6 Cb 


cm? 


(0E/0T)p 
in 
Volt/em 
bal 9. 


T-O 
#€ 


wy; (O, P) 
in 
10-4 
*€ 


®' (x) 
®’(0) 





aus 
Xaq Tesp. K 


aus 


P. 


sp 





2,64 
2,69 
2,76 
2,81 
2,86 
2,91 
2,96 
3,01 


9200 
9290 
9450 
9560 
9600 
9680 
9860 
9920 


0,42 
0,47 
0,56 
0,63 
0,72 
0,81 
0,90 
1,02 


0,43 
— 1,26 
—1,22 
— 2,50 
— 2,86 
— 3,53 
— 3,54 
— 4,40 


0,0256 
0,0260 
0,0324 
0,0358 
0,0439 
0,0479 
0,0502 
0,0601 


0,0220 
0,0258 
0,0324 
0,0360 
0,0415 
0,0460 
0,0520 
0,0600 


























* Fiir die P-Werte unter 2,64-10-6 Cb/cm? ist Tabelle 1 massgebend. 


f) Der elektrokalorische Effekt. 
Nach Gleichung (7) ist 


(OE 
T (E+fP) 


dT’ =- CpT 


oder dP 


ar — ToT) 4 


E ist gegeniiber fP so klein, dass es vernachlassigt werden kann. 
(y(T) wird hier vernachlassigt). 


aT = 1? .ap Ar. t= 


Cp 2cp 


Die durch den elektrokalorischen Effekt frei werdende Wiarme Q ist: 


(28) 


AQ =cp AT =L£P?. 


Wie BanTLE?®) festgestellt hat, wird bei der spontanen Polarisation 
ebenfalls die Warme Q = f/2- P? frei. An Hand der Polarisations- 
kurven (Fig. 13 und Gl. (28)) lassen sich die Temperaturerhé- 
hungen T’ berechnen. Aber der elektrokalorische Effekt ist auch 
direkt gemessen worden; da namlich die Resonanzfrequenz der 
Kristallplatten sehr stark von der Temperatur abhangt (vgl. 
Kap. IIIc), besteht die Méglichkeit, die Temperatur aus der Reso- 
nanzfrequenz sehr genau zu bestimmen. Die Messung geht in fol- 
gender Weise vor sich. Die Temperatur wird vom Thermostaten 
konstant gehalten und die Resonanzfrequenz gemessen. Sodann 
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Fig. 14. 


Elektrokalorischer Effekt: Temperaturerh6hung als Funktion des elektrische 
Feldes; Vergleich einiger Messwerte mit der berechneten Kurve. 


4° 


5000 10000 15000 20000 Volt/cm 


Fig. 15. 


Verhaltnis von isothermer D. K. e,9 zu der adiabatischen D. K. égq als Funktion 
des elektrischen Feldes fiir verschiedene Temperaturen (7'— 0). 
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schaltet man das Feld ein und wartet, bis sich die Temperatur 
wieder ausgeglichen hat. Beim Anschalten des Feldes sinkt die 
Temperatur momentan unter den urspriinglichen Wert und kehrt 
sogleich wieder, wegen der relativ kleinen Warmekapazitit des 
Kristalls, zur Temperatur des Thermostaten zuriick. Der Tempe- 
raturgang wird nun an Hand der Resonanzfrequenz verfolgt und 
die gefundenen Temperaturen werden auf den Wert im Augenblick 
des Ausschaltens extra-poliert. Fig. 14 zeigt den Vergleich einer 
berechneten Kurve mit einigen gemessenen Punkten. 


Die unvollkommene Ubereinstimmung zwischen Kurve und 
Messpunkten beruht nur teilweise auf Messfehlern, hauptsachlich 
diirfte sie darauf zuriickzufiihren sein, dass die Messungen an ver- 
schiedenen Kristallen durchgefiihrt werden mussten. 

Endlich soll noch quantitativ der Einfluss des elektrokalorischen 
Effektes auf die Suszeptibilitat untersucht werden. Aus Gleichung 
(15) und (19) kann man das Verhiltnis 


ee 


x 


~ £180 €iso kT—O 

= berechnen. ae oO) (29) 
(x) 

Die aus Gleichung (29) berechneten Verhiltnisse sind in Fig. 15 

dargestellt.*) 


g) Bestimmung der spezifischen Wdarme cp. 


Es spielt eine grosse Rolle, unter welchen Nebenbedingungen die 
spezifische Wirme gemessen wird. Die direkten Messungen der 
spezifischen Warme ergeben immer cg , das heisst, die spezi- 
fische Warme bei konstantem Feld 0. Unter dem Curiepunkt zeigt 
Cg eine grosse Temperaturabhangigkeit. Hier soll jedoch darauf 
verzichtet werden, cy, als Funktion von T in den Ansatz einzu- 
fiihren, da diese sehr komplizierte Rechnung in folgender Weise 
umgangen werden kann. Man weiss namlich, dass die Anomalie eine 
Folge der Polarisationsinderungen mit der Temperatur ist. Ober- 
halb und weit unterhalb des Curiepunktes, wo sich die Polarisation 
nicht mehr verandert, bleibt cz, das dort gleich dem cp ist, konstant. 
Dies legt den Gedanken nahe, dass diese Anomalie, wie iibrigens 
auch die Temperaturabhingigkeit der anderen Konstanten (D. K. 
Piezomodul und Elastizitaétsmodul) allein durch das anomale Ver- 
halten der Polarisation bedingt ist und sofort verschwindet, wenn 
die Polarisation konstant gehalten wird. Es ist also viel zweck- 


*) Oberhalb 2,5-10-® Ch/cm? ist e5, direkt aus den Kurven in Fig. 13 zu 
bestimmen und durch égq (aus Fig. 9) zu dividieren. 


+ 
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missiger, die spezifische Warme cp in die Rechnung einzufiihren, 
die man im ganzen in Frage kommenden Temperaturgebiet als 
konstant annehmen darf. 

Die Kurven in Fig. 8 tangieren eine umhiillende Gerade. Diese 
erlaubt cp sehr genau zu bestimmen. 

Als erste Naherung nehmen wir an: Der Abfall der x (E) 7-Kurven 
mit zunehmendem Feld sei allein eine Folge des elektrokalorischen 
Effektes, und bis zum Beriihrungspunkt der Kurve mit der Um- 
hiillenden machen sich noch keinerlei Sattigungserscheinungen be- 
merkbar. Es gelten dann die vereinfachten Beziehungen 


P = py E (80) 


a oP p2-E 
P=Fe% (1) a=(57),- 74 (31) 


x* — ad. Suszeptibilitat, ohne Sattigungserscheinungen. 


und 


Der Index o ist zugefiigt, um anzudeuten, dass es sich um p beim 
Feld 0 handelt. Nach unserer vereinfachenden Voraussetzung ist 
P = Po- Po ist dann nur von T' abhangig. Wahrend urspriinglich T 
als Parameter genommen wurde, kann man fiir diesen Fall pp die 
Rolle des Parameters iibertragen. Gleichung (1) und (81) in (13) 
eingesetzt ergibt 

T-E*- p§ 

Cp: A? 


=0 (32) 


nach dem Parameter py differenziert ergibt: 
T - E*- 0 


i: 
pe tt epee 


(33) 


(Variation von T vernachlissigt). Durch Elimination des Para- 
meters py aus Gleichung (32) und (33) erhalt man die Gleichung 
der Umbhiillenden. Es ist vorteilhaft, zuerst das Glied mit EH? zu 
eliminieren, was zu der Gleichung: 


x* = Is Po (34) 


fiihrt. (84) sagt aus, dass die Kurve die Umhiillende beriihrt, 
wenn ihre Ordinate um 1/3 des Ausgangswertes gesunken ist. (34) 
in (82) eingesetzt gibt 


e-(xfr)"e™ 
“4 Cp 


In der logarithmischen Darstellung wird diese Funktion eine 
Gerade mit der Neigung — 2/3. In Fig. 8 ist die gestrichelte Gerade 
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mit der Neigung — 2/3 an die Kurvenschar gelegt worden. Sie 
beriihrt die Messkurve T’ — O = 0,755° C. Bei den anderen Tempe- 
raturen weicht die Umhiillende etwas von der Geraden ab. Naher 
am Curiepunkt stimmt die Temperatur nicht mehr und oberhalb 
0,755° C macht sich die Sattigungserscheinung deutlicher bemerk- 
bar. Die an die 0,755° C-Kurve gelegte Gerade folgt am besten 
der Gleichung (35). Nun lasst sich ein Punkt auf der Geraden 
herausgreifen, z. B. EH = 1000 Volt/em ¢ = 5140, und in Gleichung 
(35) einsetzen, was den Wert cp = 0,925**) Joule/cm$- Grad ergibt. 


Zur genauen Bestimmung von ¢p diirfen die Sattigungserschei- 
nungen nicht vernachlissigt werden. Bei T — O = 0,755° erhalten 
wir x/x* = 0,9817 


(x = adiabatische Suszeptibilitat mit Sattigungserscheinungen 
x* = adiabetische Suszeptibilitat ohne Sattigungserscheinungen). 


In Gleichung (35) miissen wir fiir x* nicht 5140, sondern 5140/0,9817 
einsetzen und erhalten fiir 


€p=0,977 Joule/cm®- Grad. (36) 


IV. Feldabhangigkeit der Dielektrizitétskonstanten in der a-Richtung. 


Mit der gleichen Apparatur, mit der die Abhangigkeit in der 
c-Richtung gemessen wurde (Fig. 7 und 8), konnte auch die Feld- 
abhangigkeit in der a-Richtung bestimmt werden. Es zeigte sich 
keinerlei Feldabhdéngigkeit. Die Dielektrizitatskonstante blieb im 
Temperaturbereich in Nahe des Curiepunktes bis zu Feldern von 
60000 Volt/cm konstant. 


V. Feldabhiangigkeit der Dielektrizitatskonstanten ¢,, wenn ein Feld in 
der c-Richtung angelegt wird. 


Um diese Messungen auszufiihren, kann man nicht einfach an 
ein Parallelepiped an den Seiten senkrecht zu a und zu ¢ zwei Paare 
Elektroden anbringen, da sich diese gegenseitig stéren wiirden. 
Sowohl das Feld der Gleichspannung in der c-Richtung wie auch 
das Feld in der a-Richtung (von der Wechselspannung herriihrend) 
wiirde verzerrt. Es wurde deshalb die Anordnung der Fig. 16 
verwendet. 


**) Die Vernachlassigung der Variation von 7’ Gl. (32) und (33) ergibt einen 
Fehler von weniger als 0,3/o9 fiir cp. 
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Die Gleichspannung wurde mit einer schwach leitenden Schicht 
auf die Kristalloberflache gefiihrt. Diese Schicht hat einen Wider- 
stand von etwa 10° Ohm, wiahrend der Blindwiderstand des Kristalls 
fiir die Wechselspannung von 5000 Hertz der Briicke nur etwa 
3-106 Ohm ist. Die 10® Ohm Parallelwiderstand spielen dann keine 
Rolle mehr. Der Widerstand des Kristalls selbst ist etwa 1012 Ohm. 
Der Spannungsabfall in der Widerstandsschicht ist also unwesent- 
lich. Andererseits ist es nicht zu vermeiden, dass die Wechsel- 
spannungselektrode das Gleichfeld beeinflusst. Um diesen Einfluss 


c 


= 








—O > 
Vw 
Messbricke 
Fig. 16. 
Anordnung um die D. K. eg zu messen, wenn das Material unter dem Einfluss 
eines grossen Feldes in der c-Richtung steht. V ~ wird auf die Silberelektroden 


geleitet, wahrend V = mit einer schlecht leitenden Schicht, die auf der Oberflache 
senkrecht c haftet, in Verbindung steht. 


herabzusetzen ist nur ein Teil der Oberflaiche mit der Widerstands- 
elektrode belegt. Das Feld dehnte sich dann nicht bis zu der 
Wechselspannungselektrode aus. Leider sind auch in dieser Anord- 
nung die Felder noch lange nicht homogen, so dass man quantitativ 
den Wert des Feldes nicht angeben kann. Ebenso sind die Kapazi- 
taten, die gemessen werden miissen, unter 10 pF, und die Messbriicke 
erlaubt nur auf 1 pF genau zu messen. Beobachtet wird ein Abfali 
der D. K., sobald ein Feld eingeschaltet wird. In gleicher Weise wie 
unter dem Curiepunkt mit ansteigender Polarisation in der ¢-Rich- 
tung die D. K. in der a-Richtung absinkt, fallt die D. K. ebenfalls 
oberhalb des Curiepunktes, wenn die Polarisation mit einem Feld 
erzeugt wird. Die Messungen von Buscn®) und unsere Messungen 
stimmen innerhalb der Messgenauigkeit (etwa 20%) iiberein. Eine 
Darstellung eriibrigt sich, da die Polarisationswerte aus der vor- 
liegenden, und die D. K.-Werte genauer aus der Arbeit von Buscu 
entnommen werden kénnen. 
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Der Einfluss eines Feldes in der a-Richtung auf «, ist nicht ge- 
messen worden. Es ist anzunehmen, dass keine solche Abhangigkeit 
existiert. 


VI. Feldabhangigkeit des Elastizitatsmoduls sgg und des Piezomoduls d3,. 


Den Elastizitatsmodul sg, misst man am einfachsten mit Hilfe 
von Lingsschwingungen quadratischer Platten, deren Ebene senk- 
recht zu c steht und deren Seitenkanten um 45° gegen die a-Achsen 
geneigt sind. Die Grundschwingung einer solchen Platte hat die 
Kreisfrequenz: 

1 ‘ 
"= PEL Ve en 
L = Lange der Seite der Platte, 
o@ = Dichte des Materials. 


Die Dicke spielt keine Rolle. Der Vorteil dieser Methode ist, dass 
die Resonanzfrequenz nur von sg, abhiangig ist. Zur Messung wurde 
Apparatur Fig. 17 benutzt. 


Ve 














; H.F- 
Osc f : 
scillogra zl re Generator 


Fig. 17. 
Schema der Apparatur zur Messung der Resonanzfrequenz von Kristallplatten. 

















Bei Resonanz des Kristalls fallt der Blindwiderstand des Kristall- 
kondensators sehr steil ab. Der Kristall selbst stellt dann nur noch 
einen kleinen ohmschen Widerstand dar. Der Spannungsabfall am 
Eingangswiderstand des Oszillographen wird damit grésser, was 
auf dem Schirm beobachtet werden kann. 

Die Messungen mit aufgedampften Elektroden ergeben ein an- 
deres Resultat als diejenigen, bei denen zwischen Elektrode und 
Kristall noch ein Luftspalt bleibt (siehe z. B. Fig. 19). In einem 
Luftspalt erzeugen namlich die freien Ladungen auf der Ober- 
fliche Felder, die die Tendenz haben, die Polarisation und damit 
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auch die Deformation zu unterdriicken. Der Kristall scheint dann 
harter zu sein; der Elastizitatsmodul wird dementsprechend kleiner. 
Der Elastizititsmodul gemessen ohne Luftspalt wird s,(H = konst.) 
genannt. Sobald ein Luftspalt mit der Breite d vorhanden ist, gilt 
die Beziehung: . 
tg tty (38) 
a 

D = Kristalldicke (= 1 mm fiir unseren spez. Fall). 

Ses 
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Fig. 18. 
Elastizitatsmodul s,,, ohne Luftspalt gemessen, als Funktion des elektrischen Vor- 
feldes gemessen, bei verschiedenen Temperaturen 7'— O. 


Wenn d = unendlich ist, so gilt: 


4ndi, 
ee 

Wird der Luftspalt d= 1 mm, so ist D/d=1 und kann in (38). 

gegentiber e vernachlassigt werden. Man erhialt praktisch s,.. 


(39) 


50 ia Sisoliert x. Sz ae 
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Die in Fig. 18 dargestellten Kurven zeigen sz, als Funktion des 
Vorfeldes E. Aus der Differenz des Elastizitaétsmoduls mit und 
ohne Luftspalt kann man (427 4d}3,/e) berechnen und so die Feld- 
abhangigkeit des Piezomoduls dz, bestimmen. Es ist aber schwer 
S.. mit einem Vorfeld zu messen, da die Elektroden, auf die man 
die Gleichspannung geben kénnte, nicht am Kristall aufliegen. Da 
die D. K. des Kristallmaterials sehr gross ist, wiirde die ganze 
Spannung am Luftspalt und nicht am Kristallmaterial liegen. Um 
dies zu vermeiden, haben wir eine Widerstandsschicht auf die 
Kristallflache gebracht. Fig. 19 zeigt die Anordnung. 











SSS | 


Fig. 19. 


Anordnung zur Messung der Resonanzfrequenz einer Kristallplatte, die in einem 

Luftspalt zwischen zwei Metallplatten schwingt. Auf dem Kristallmaterial haftet 

eine Widerstandsschicht, die es erméglicht, den Kristall unter den Einfluss eines 
elektrischen Gleichfeldes zu setzen. 




















Die Wirkung dieser diinnen Widerstandsschicht erklirt sich fol- 
gendermassen: Schwingt der Kristall, so entstehen auf der Ober- 
flache freie Ladungen, die bei aufgedampften Metallelektroden 
sofort durch wahre Ladungen kompensiert werden, so dass keine 
depolarisierenden Felder entstehen. Bei einer Frequenz von 100 Khz 
andert die Polarisation innerhalb 1/200000 sec ihr Vorzeichen. In 
dieser Zeit vermag praktisch keine wahre Ladung auf die Wider- 
standsschicht mit etwa 10° Ohm zu fliessen und die depolarisieren- 
den Felder kénnen sich ungestért ausbilden. Wir messen dann 
tatsachlich jer Die Gleichladung hingegen hat geniigend Zeit, 
um auf die Schicht zu fliessen und das Material unter ein Gleichfeld 
zu setzen. 


Eine solche schlechtleitende Schicht kann man durch Mischen 
von kolloidalem Graphit und Zaponlack erhalten. Je nach Misch- 
verhiltnis kann man Schichten von 10° bis 10! Ohm herstellen. 
Solche Widerstiainde sind jedoch stark spannungsabhingig. Der 
Widerstand sinkt mit wachsender Spannung. Bei unseren Messun- 
gen spielte dies aber keine Rolle. 

44 
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Die Messungen wurden fiir verschiedene Luftspaltbreiten durch- 
gefiihrt. Mit sehr kleinen Luftspalten zeigt sich noch deutlich eine 
Feldabhangigkeit, was man auch erwartet hat. Ebenso konnte 
festgestellt werden, wie sich die Kapazitaét der Metallplatten ver- 
kleinerte, wenn eine Gleichspannung angelegt wurde. Dies gibt uns 
die Gewissheit, dass das Material auch wirklich unter dem Einfluss 
eines elektrischen Gleichfeldes stand. Die Feldabhangigkeit wurde 
um so kleiner, je mehr man den Luftspalt vergrésserte. Bei einer 
Spaltbreite von 5 mm (Kristalldicke 1 mm) konnte trotz grosser 
Empfindlichkeit der Apparatur keine Verschiebung der Resonanz- 
frequenz durch ein Gleichfeld beobachtet werden. Der Elastizitits- 


S66 
10 “cm/lyn 
14.35 


14.34 
1433 
1432 
14.31 
14.30 
14 
-5° -4° -3° -20 ° ° 30° 5° T-@ 


Fig. 20. 
Elastizitatsmodul 855 co (Luftspaltmodul) als Funktion der Temperatur. 


modul sg, des isolierten Kristalls ist also unabhingig von einem elek- 
trischen Feld. 


Durch die Polarisation erleidet der Kristall eine Winkelainderung 
von iiber 20’, dazu kommt noch eine betrachtliche Aufblahung als 
Effekt zweiter Ordnung. Gerade diese Aufblahung scheint darauf 
hinzuweisen, dass sich die Gitterkrafte etwas 4ndern, was man auch 
bei der Messung des Elastizitatsmoduls s¢¢,, bemerken sollte. Die 
Temperaturabhingigkeit von s,, in der Nahe des Curiepunktes ist 
aber dusserst gering, wie die Messungen zeigen. 


Um ds, aus (39) zu ermitteln, wurde s,, in der Nahe des Curie- 
punktes O mit méglichst grosser Genauigkeit bestimmt. Das Re- 
sultat ist in Fig. 20 dargestellt. 
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4° C unter dem Curiepunkt, wo der Kristall fast vollstindig spon- 
tan polarisiert ist, hat man den gleichen Elastizitaétsmodul wie 4° C 
oberhalb O bei der Polarisation 0. Am Curiepunkt @ selbst sinkt 
Sgg Hur uM 1,5%/o. Dies zeigt, dass selbst die spontane Polarisation 
Seg kaum andert. 


von Arx!) und ZwickEr!®) haben gezeigt, dass das Verhiltnis 
von Suszeptibilitat zu Piezomodul ~3/d3, = k nur wenig temperatur- 
abhiangig ist: 
ag = k = 2,09-10° em=? g* sec-! = 55,5 Cb/em?. (40) 
Erweitert man die linke Seite (40) mit H, so steht dort das Ver- 
haltnis von Polarisation zu Deformation, und das muss wieder 
gleich k sein. Wir wissen, dass bei hohen Feldern die Polarisation 
nicht mehr proportional zum Feld E ist. Die differentielle Suszep- 
tibilitét sinkt. D—E QuERvaiIn'*) zeigte, dass unterhalb des Curie- 
punktes das Verhialtnis von spontaner Polarisation zu spontaner 
Deformation ebenfalls den Wert k ergibt. In diesem Temperatur- 
gebiet ist die Polarisation dem elektrischen Feld nicht proportional. 
Wir vermuten also, dass die Proportionalitat (40) auch noch gilt, 
wenn oberhalb des Curiepunktes das Sattigungsgebiet erreicht wird. 
Bei jeder Messung des Elastizitatsmoduls ohne Luftspalt wurde 
gleichzeitig die Suszeptibilitat x bestimmt. Aus Gleichung (39) kann 
man d3,/x berechnen. Durch Division mit dem direkt gemessenen 
x kommt man zu: d?/x? = k?. 


Dies ist auch bei allen Messpunkten innerhalb der Fehlergrenzen 
der Fall. Abweichungen kommen nur nahe am Curiepunkt bei klei- 
nen Feldern vor. Dies ist das Gebiet mit den gréssten x-Werten, 
wo Verfalschungen durch feine Luftspalte auftreten kénnen. Diese 
Werte besitzen also kein Gewicht. 


Analog dem elektrokalorischen Effekt existiert auch noch ein 
mechanisch-kalorischer Effekt. In einem elektrischen Vorfeld be- 
wirkt ebenfalls eine Deformation eine Temperaturveranderung. 
In einem Kristall, der in einem Vorfeld schwingt, schwankt die 
Temperatur im Takte der Frequenz auf und ab. Analog wie die 
Suszeptibilitat durch diese Temperaturschwankungen verandert 
wurde, wird in diesem Falle der Piezomodul verkleinert. Es gibt also 
wieder einen isothermen und einen adiabatischen Piezomodul. Aus 
Gleichung (39) erhalten wir den adiabatischen Modul. Wir miissen 
wieder die Beziehung zwischen isotherm und adiabatisch aufstellen. 
Wollte man dies korrekt durchfiihren, so miisste man samtliche 
Formeln von Kapitel III mit Beriicksichtigung der mechanischen 
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Gréssen neu bearbeiten. So wiirde zum Beispiel Gleichung (7) 
heissen : 


dT = — (Sr) ne @P + (Sr) pe a (41) 


x = Deformation. X = mechanische Spannung. 


Es lohnt sich nicht das ganze Formelsystem neu zu schreiben, 
da man nicht viel davon profitiert. Wir stiitzen uns auf Gleichung 
(40) P/x =k und machen die Annahme, sie gelte genau, was in 
Wirklichkeit nicht ganz zutrifft, da k noch etwas temperatur- 
abhingig ist. Unsere ganzen Betrachtungen beschranken sich auf 
den schmalen Temperaturbereich von 9 bis 0 + 4°, in welchem k 
sehr wenig variert. Es gilt dann auch dP = k-dz. Dabei spielt es 
keine Rolle, ob das dP durch eine Feldaénderung dE oder durch 
eine Temperaturanderung dT’ oder durch beide zusammen ver- 
ursacht worden ist. 


E180 __ (om) Coa)» — —is0 (42) 


“— (= ~Thda mae ie 
Eiso/Eag Kann aus Fig. 15 entnommen werden. 
Nach Gleichung (39) berechnet sich: 





ad os *iso "9 (48) 


daa iso 


Auch bei dem Elastizititsmodul gibt es zwei Méglichkeiten. 
Adiabatischer und isothermer Modul hangen wie folgt zusammen: 


3 
8aq = Sigg — (1 — <.) ss ; (44) 

Es ist sowohl beim Piezomodul wie auch beim Elastizitaétsmodul 
darauf zu achten, ob man statisch oder dynamisch misst. Im ersten 
Falle misst man die isothermen und im zweiten die adiabatischen 
Gréssen, die, wie Fig. 15 zeigt, erheblich voneinander verschieden 
sein kénnen. 


VII. Vergleich mit der Slaterschen Theorie. 


Die Messungen und ihre Auswertung haben gezeigt, dass die 
Langevin-Weiss’sche Theorie die beste Ubereinstimmung mit der 
Erfahrung erzielt. Die Deutung der gefundenen ®-Funktion aus 
einer molekularen Statistik heraus bietet erhebliche Schwierig- 


keiten, mit denen wir uns hier nicht befassen wollen. (Siehe 
von ARx)?3)24), 
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Es bleibt noch zu diskutieren, ob eventuell die Slater’sche Theorie 
bei naherer Betrachtung nicht das Gleiche wie die Langevin- 
Weiss’sche Theorie leistet. Die exakte Durchrechnung der Slater- 
schen Ansitze*®) geben fiir die Polarisation die Funktion: 


Sh (a) e 
@-?—Ch(a) (45) 


a= pE/kT r=u/kT w= Dipolmoment & = Boltzmann’sche Konstante 
uw = Energieunterschied zwischen einem (H,PO,)-Dipol in der a-Richtung und 
einem entsprechenden in der c-Richtung. 


z= P/P,= 


Nach Gleichung (45) strebt die Polarisation P/P, nicht etwa dem 
Wert 1 zu, sondern steigt mit zunehmendem FE immer steiler an. 
Dasselbe gilt auch fiir die isotherme Suszeptibilitat p. Bei der 
Feldstarke 

Volt 
em Grad 


E = 17360 (IT — 0) (46) 
erreicht z den Wert 1. Der Kristall kann aber nicht eine héhere 
Polarisation als P, erreichen. z= 1 kann niemals iiberschritten 
werden. Fiir hohere Felder wiirde die Polarisation konstant 
bleiben. Wenn aber die Polarisation bei Variation des Feldes sich 
nicht verandert, ist die Suszeptibilitaét p= 0. In unserem Fall sind 
nur die Dipole betrachtet worden. Die Dipolpolarisierbarkeit wiirde 
wegfallen und die Suszeptibilitat beim Feld Gleichung (46) mit 
einem Sprung auf den Wert des Untergrundes herabsinken. Dies 
bezieht sich auf die isotherme Suszeptibilitat. Die adiabatische 
Suszeptibilitét miisste diesen Sprung auch zeigen (nebst dem Ab- 
fall infolge des elektrokalorischen Effektes). Das ist nicht der Fall. 
Fig. 21 zeigt den Vergleich einer adiabatischen ¢,-Kurve, wie sie 
wirklich bei (T’— 9) = 0,755° C als Funktion des Feldes gemessen 
wurde, mit der ¢,-Kurve, wie sie nach der Slater’schen Theorie ver- 
laufen miisste. Zur Konstruktion der letzteren Kurve kann man 
Gleichung (45) nach E entwickeln. Es gilt dann: 

P = AE/(T — O) + Glieder héherer Ordnung, welche vernach- 
lassigt (45a) werden diirfen. 

In der Nahe des Curiepunktes herrscht nach Gleichung (45) 
zwischen Polarisation und Feld praktisch Proportionalitat. (Im Be- 
reich z = 0 bis x = 1.) 

Slater musste bei der Berechnung der Anzahi F' der Anordnungen 
mehrere Voraussetzungen machen, die ziemlich fragwiirdig sind. 
Es sei hier ein augenfilliges Beispiel herausgegriffen. Bei der Be- 
rechnung der Rekursionsformel baut Slater theoretisch einen Kri- 
stall auf, indem er an einen Kristall von N (Anzahl) PO,-Gruppen 
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an einer bestimmten Stelle die N + 1ste Gruppe ansetzt. Die neue 
PO,-Gruppe hiingt iiber zwei Wasserstoffbriicken mit zwei alten 
PO,-Gruppen zusammen. Durch die Dipolrichtung der zwei letz- 
teren ist die Lage der Wasserstoffkerne auf der Briicke bestimmt. 
Dadurch ergibt sich auch, ob die neue PO,-Gruppe den Dipol in 
+c, —c oder senkrecht zu c hat. Die Berechnung der Richtung des 
neuen Dipols fiihrt zu der Rekursionsformel. Slater berechnet die 
Wahrscheinlichkeit der Protonstellung auf der einen Briicke und 
dann auf der anderen. Aus der Anordnung der Protonen auf beiden 
Briicken ergibt sich die Dipolrichtung der neuen PO,-Gruppen. 
Die Wahrscheinlichkeit einer solchen Anordnung ist nach Slater 
das Produkt der Wahrscheinlichkeiten der einzelnen Briicken. Dies 


Ec 


Fig. 21. 
Vergleich der nach der Slaterschen Theorie berechneten DK als Funktion des 
Feldes H mit der gemersenen Kurve bei (7'— @) = 0,755° C. 
1 gemessene Kurve. 2 theoretische Kurve. 


wire richtig, wenn die zwei Briicken ganz unabhingig voneinander 
waren. Sie hingen jedoch iiber viele Reihen von PO,-Gruppen zu- 
sammen. Die kiirzesten dieser Reihen umfassen 6 Glieder. Eine 
einzige solche Umwegkopplung setzt die Anzahl der méglichen 
Dipolanordnungen mit dem neuen Dipol schon um einen Faktor 2 
herunter. 


Es ware nun méglich, dass zwar das Slater’sche Modell der Dipol- 
kopplung richtig ist, insbesondere da dies durch die Analogie mit 
dem Eis sehr stark gestiitzt ist, dass aber die Berechnung von F 
falsch ist. Wenn die obigen Betrachtungen zeigen, dass die Slater- 
sche Abzahlung nicht exakt sein kann, so scheint sie doch eine sehr 
gute Annaherung zu sein. Fiir den Wert xz = 0 stimmt die Theorie 
gut mit dem Experiment iiberein, und es ist anzunehmen, dass in 
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diesem Fall die Abzaéhlung auch stimmt. Fiir den total polarisierten 
Zustand z = + 1 ergibt sie den Wert 2. Wie man sich direkt am 
Modell iiberzeugen kann ist dies auch richtig. Wenn bei einem voll- 
staindig polarisierten Kristall die Richtung einiger Dipole geaindert 
werden soll, so muss man eine ganze Kette von Dipolen, die sich 
von einer Oberflache senkrecht ¢ bis zu der gegeniiberliegenden aus- 
dehnt, umklappen. Es miissen bei einem Wiirfel von N H,PO,- 
Dipolen also N‘/* Dipole miteinander die Richtung andern. Die 
Kette hat bei jeder PO,-Gruppe zwei Méglichkeiten um weiter- 
zulaufen. Sie kann irgendwo an den N*/* PO,-Gruppen der Grund- 
fliche beginnen. Es gibt also N?*, 2%"” Méglichkeiten eine solche 
Kette auszubilden. Alle diese Méglichkeiten entsprechen einem Zu- 
stand mit N — N3 Dipolen in + oder — c-Richtung und N" senk- 
recht zur c-Richtung. Die Slater’sche Abzahlung gibt nur 2%’? 
Méglichkeiten. Der Unterschied dieser zwei Werte spielt keine Rolle 
mehr, sobald Thermodynamik getrieben wird, d.h. wenn die An- 
zahl der Méglichkeiten logarithmiert wird. Der Faktor N?! ist 
gegeniiber 2¥"" zu klein. Diese Art der Abzaihlung der Zustands- 
méglichkeiten lasst sich fortsetzen und auf mehrere Reihen aus- 
dehnen. Solange die Zahl der Reihen klein gegeniiber N1/ ist, gibt 
es keine gegenseitige Beeinflussung der Ketten, und die Abzaéhlung 
der méglichen Zustinde ist leicht durchzufiihren. Sobald Beein- 
flussung da ist, d.h. zwei Ketten iiber die gleiche PO,-Gruppe 
laufen, entstehen Dipole in der entgegengesetzten c-Richtung, deren 
Anzahl schwer zu berechnen ist. Soweit die Anzahl der Zustinde 
direkt berechnet werden konnte, stimmt sie, bis auf die erwaihnte 
Abweichung (Faktor N?/%), mit der Slater’schen Gleichung (45) 
tiberein. Fir den vollstandig polarisierten Zustand ist die Slater- 
sche Theorie nicht nur im Punkt x = 1 richtig, sondern auch in 
dessen Nachbarschaft. Gleichung (45) gibt fiir «= 1 das exakte 
dxz/dE, obwohl die Gleichung zwischen x = — 1 und x = + 1 wegen 
der ungeniigenden Abzahlung falsch sein kann. Da die Slater’sche 
Theorie auch im Punkte z = 0 richtig ist und auf dieselbe Suszep- 
tibilitét fiihrt, so miisste die isotherme Suszeptibilitaét im unpolari- 
sierten (x = 0) und im vollstandig polarisierten Zustande (2 = 1) in 
Nahe des Curiepunktes gleich sein, und zwar sehr gross. Somit sinkt 
die D. K. sprunghaft auf den Wert des Untergrundes, sobald 2 = 1 
erreicht wird. Der D.K.-Sprung, den Gleichung (45) voraussagt, 
ist also sicher nicht eine Unzulanglichkeit der Rechnung, sondern 
eine Erscheinung, die auftreten sollte, wenn die Dipolwechselwir- 
kung so ist, wie sie Slater beschreibt. Die Slater’sche Theorie gilt 
zwar nur fiir den starren Kristall, der durch die Polarisation nicht 
piezoelektrisch deformiert wird. Unsere Messungen beziehen sich 
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auf den freien Kristall. Nach den Ausfiihrungen von NaGamiya 
und Yomosa®>) und OEcus.in”°) verschiebt sich beim freien Kristall 
der Curiepunkt um 3,7° C nach oben; der sprunghafte Charakter 
der Umwandlung bleibt aber erhalten. Ebenso ist der plétzliche 
Abfall der D. K. bei hohen Feldern auch in diesem Falle zu er- 
warten. Dieser Abfall ist experimentell nicht gefunden worden, und 
dies bedeutet, dass schon in den Grundlagen der Slater’schen Theorie 
eine Voraussetzung gemacht worden ist, die in Wirklichkeit nicht 
zutrofft. 

Auch alle anderen in der Einleitung erwahnten Ansiatze 4)5)®)7)8) 
werden von unsern Messungen nicht bestatigt. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. ScHERRER méchte 
ich fiir seine wertvolle Unterstiitzung und sein Interesse an dieser 
Arbeit besonders danken. 


Ziirich, Physikalisches Institut der E.T.H. 
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Experimente zur Richtungskorrelation sukzessiver 
Kernstrahlungen 
von M. Walter, 0. Huber und W. Zinti (ETH. Ziirich). 
(13. VIT. 1950.) 


Zusammenfassung. Kinige experimentelle Fragen allgemeiner Natur, welche bei 
der Messung von Richtungskorrelationen auftreten, werden diskutiert. Insbesondere 
wird der Einfluss des endlichen Winkelauflésungsvermégens der Apparatur unter- 
sucht und eine Anzahl entsprechender Korrekturformeln angegeben. 

Bei den $-y-Koinzidenzen von Mn** und Au®8 ergeben die Messungen eine 
praktisch isotrope Richtungsverteilung, wahrend sich bei As’® eine Anisotropie 
zeigt. Bei einer B-Absorberdicke von 0,7 mm Ai betragt sie 

W(x) — W(2x/2) 


Wa/2) = 0,08 + 0,02. 


Die sukzessiv emittierten. Konversionselektronen von Hg1*? weisen eine aus- 
gepragte Anisotropie der Winkelverteilung auf, mit 
W(x) — W(x/2) 


= 0,2 ; 
W (2/2) a 


§ 1. Einleitung. 


In einer Arbeit iiber Koinzidenzmessungen beschreibt Dun- 
worTH!) eine Methode zur Bestimmung der Ansprechwahrschein- 
lichkeit von Zahlrohren mit Hilfe von Koinzidenzexperimenten. 
Die Ansprechwahrscheinlichkeit des einen Zahlrohrs ergibt sich 
dabei im wesentlichen als das Verhiltnis der Koinzidenzstosszahl 
zur Einzelstosszahl des anderen Zahlrohrs. Da bei solchen Mes- 
sungen nur ein Bruchteil des vollen Raumwinkels 42 von den 
Zahlern erfasst wird, sind gewisse Emissionsrichtungen der Parti- 
kel*) fiir die Registrierung bevorzugt. Fiir die Einzelstosszahlen 
hat dieser Umstand keine Bedeutung, weil ja die Strahlung einer 
radioaktiven Quelle unter normalen Bedingungen isotrop ist. Bei 
den Koinzidenzen jedoch ist zu beachten, dass zwei sukzessive 
emittierte Partikel nur dann zur Auslésung einer Koinzidenz fahig 
sind, wenn der Winkel 9 zwischen ihren Emissionsrichtungen einer 


*) y-Quanten sollen im folgenden ebenfalls zu den Partikeln gezihlt werden. 
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durch die experimentelle Anordnung gegebenen Bedingung geniigt 
(vgl. Fig.1). Das Experiment wird also in jedem Fall gewisse 
Winkel 9 auswahlen. DunwortH bemerkt daher, dass die von ihm 
beschriebene Methode nur dann anwendbar ist, wenn zwischen 
den beiden Emissionsrichtungen keine Korrelation besteht, d. h. 
wenn die Winkel @ isotrop verteilt sind. Er wies damit als erster 
auf die Méglichkeit einer Richtungskorrelation zwischen sukzessive 
emittierten Partikeln hin. 








Quelle 








Fig. 1. 
Schema einer Koinzidenzanordnung. 


In der Folge ist dieses Problem sowohl theoretisch als auch 
experimentell eingehend untersucht worden, wobei sich eine Reihe 
von Anwendungsméglichkeiten auf das Studium von Kerneigen- 
schaften zeigte. 


1. Theorve. 


Den Spezialfall der y-y-Koinzidenzen hat als erster Hami,ton?) 
theoretisch untersucht. Fiir den Fall der Dipol- und Quadrupol- 
strahlung gelang es ihm, bei Kenntnis der Drehimpulse der drei 
beteiligten Niveaux die zu erwartende Richtungsverteilung W(@) 
zu berechnen. Sie ist von der Form eines Polynoms in cos? @; dessen 
Grad wird durch die niedrigere der beiden auftretenden Multipol- 
ordnungen festgelegt (héchste Potenz: cos?” © bei einem 2¥-Pol). 
Die einfachste anisotrope Richtungsverteilung ist somit von der 
Form W(0) =1+ A.cos? O. Die Anisotropiekonstante A kann 
dabei sowohl positiv als auch negativ sein. 


Da sich die in W(@) = JY’ A,:cos?*O auftretenden Koeffizienten 


k 
A,, bei bekanntem Strahlungscharakter aus den Drehimpulsen der 
drei beteiligten Niveaux berechnen lassen, darf man umgekehrt 
erwarten, durch Messungen der Richtungskorrelation Aufschliisse 
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tiber diese Drehimpulse zu erhalten. Damit ist eime erste Anwen- 
dungsméglichkeit gegeben. 

Die Verteilungsfunktion W(@) hangt im allgemeinen von der 
Reihenfolge der Uberginge ab. Falls der Strahlungscharakter der 
beiden Ubergiinge aus anderen Messungen (Konversionskoeffi- 
zienten) bekannt ist, besteht somit wenigstens prinzipiell die Még- 
lichkeit, in giinstigen Fallen die Reihenfolge der Quanten in einer 
Kaskade durch eine Richtungskorrelationsmessung zu bestimmen. 

Die Hamilton’schen Rechnungen beruhen auf zwei wesentlichen 
Voraussetzungen. Erstens wurde angenommen, dass die Lebens- 
dauer des mittleren Zustandes derart kurz ist, dass Stérungen durch 
aussere Einfliisse (Priaizession des Kernmomentes im Magnetfeld 
der Hiillenelektronen) vernachliassigt werden diirfen. GorRtTzEL?) 
konnte in einer spateren Arbeit diese Einschrankung fallen lassen. 

Zweitens ist bei HammttTon vorausgesetzt, dass keiner der beiden 
y-Ubergiinge gemischten Charakter besitzt, d.h. dass er entweder 
rein elektrisch oder rein magnetisch ist. Kiirzlich ist die Theorie 
durch Line und Fatxorr4), °*), ®) auch auf gewisse Mischungen ver- 
allgemeinert worden. Es ergeben sich dabei im allgemeinen Inter- 
ferenzeffekte, welche die Winkelverteilung schon bei einer kleinen 
Beimischung wesentlich andern kénnen. Die Hauptschwierigkeit 
bei der Interpretation besteht darin, dass eine Phasenkonstante 
in die Rechnung eingeht, zu deren Bestimmung spezielle Kern- 
modelle angenommen werden miissten. Im Gegensatz dazu sind 
die Aussagen der Hamilton’schen Theorie weitgehend modell- 
unabhingig. 

Uber die Parititen der in einer y-y-Kaskade auftretenden Zu- 
stande geben gewoéhnliche Richtungskorrelationsmessungen keine 
Auskunft. Wie Hamitton in einer theoretischen Arbeit’) gezeigt 
hat, ist jedoch eine Parititsbestimmung prinzipiell méglich, falls 
man nicht nur die Richtung, sondern auch die Polarisation der 
y-Quanten misst. 

Die Richtungsverteilung von f-y-Koinzidenzen haben erstmals 
Hamiiton’) sowie Fatxorr und UsLEeNBEcK®) theoretisch be- 
handelt. Hier hangt die Verteilungsfunktion W(@) nicht nur von 
den Drehimpulsen der drei beteiligten Zustande ab, sondern auch 
von der Ordnungszahl Z, von der B-Grenzenergie und vom Kopp- 
lungsansatz der verwendeten f-Theorie. Es ist also im Prinzip 
méglich, mit Hilfe von Richtungskorrelationsmessungen zwischen 
verschiedenen Ansatzen zu entscheiden. 

Bei erlaubten f-Ubergingen ist die f-y-Richtungsverteilung 
immer isotrop. Die interessanten Fille sind also bei den verbotenen 
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Spektren zu suchen; es bestehen gewisse Analogien zwischen der 
anisotropen Richtungsverteilung und der Abweichung der Form 
des B-Spektrums vom erlaubten Fermi-Typ. 


Die Elektronen verschiedener Energien im Fermispektrum sind 
in bezug auf die f-y-Richtungskorrelation nicht gleichberechtigt. 
Allgemein wird die Anisotropie grésser, wenn man nur die ener- 
giereicheren Elektronen des Spektrums zur Konkurrenz zulasst. 
Experimentell ist dies z. B. durch Absorption der weichen Elek- 
tronen zu erreichen. 

In neuerer Zeit wurde die Theorie der Richtungskorrelation auch 
auf Fille ausgedehnt, bei denen Konversionselektronen (e-) auf- 
treten. Frerz!°) behandelte die Koinzidenzen zwischen einem Kon- 
versionselektron und einem y-Quant. Fiir die Rechnungen ergeben 
sich gegeniiber dem Fall der y-y-Kaskade gewisse Vereinfachungen. 
Auch ist im Gegensatz zu jenem Fall eine inkoharente Superposi- 
tion der Verteilungsfunktionen médglich, wenn der konvertierte 
Ubergang gemischt magnetisch und elektrisch erfolgt. Die Rich- 
tungskorrelation zwischen zwei in Kaskade emittierten Konver- 
sionselektronen hat GARDNER?) ausfiihrlich behandelt*). 

Wie Frtp!?) bemerkt, kénnen auch Richtungskorrelations- 
messungen zwischen einem «-T'eilchen und einem sukzessive emit- 
tierten y-Quant zur Bestimmung von Drehimpulsen angeregter 
Zustinde herbeigezogen werden. 

Theoretische Arbeiten allgemeinen Charakters tiber Richtungs- 
korrelationsmessungen wurden von YANG?!*) sowie von FrERz?°) 
publiziert**). 


2. Hapervmente. 


Auch von der experimentellen Seite her wurde der Fall der 
y-y-Koinzidenzen als erster in Angriff genommen. Die ersten Ex- 
perimente beschrankten sich auf einen Vergleich der Koinzidenz- 
raten unter den Winkeln 90° und 180°, somit auf eine Bestimmung 
der Koeffizientensumme 3’ A,. Die statistische Genauigkeit dieser 


i 
Messungen war durch die geringe y-Empfindlichkeit der Geiger- 
Miiller-Zihlrohre beschrinkt, und so stellten sich zunachst noch 
keine konsistenten Resultate ein (vgl. Kixkucut, WatasE und 
Irou!4), BeRINGER?’), Goop!*)). Der erste eindeutige Anisotropie- 
effekt (Co®°, Sc4*) wurde von Brapy und Drvutscu?’), 18) publi- 


*) Dem Autor danken wir fiir die Ubermittlung der Resultate vor der Publikation. 
**) Nach Abschluss dieser Arbeit sind noch zwei umfassende Publikationen er- 
schienen: D. L. FaLkorr und G. E. UBLENBECK, Phys. Rev. 79, 323 und 334 (1950). 
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ziert. Die zweite der zitierten Arbeiten muss vom experimentellen 
Standpunkt aus als grosser Fortschritt bezeichnet werden, da es 
sich um die erste erfolgreiche Anwendung der Kallmann-Scintilla- 
tionszihler handelt. Weitere Falle von anisotropen Richtungs- 
verteilungen fanden diese Autoren bei Na?*, Rh?°6 und Cs134, Auch 
der von Hamixton’) theoretisch vorausgesagte Polarisationseffekt 
konnte von Devutscn und MrtzcGER?!®) experimentell nachgewiesen 
werden. 


Nach Abschluss dieser Arbeit sind tiber die zitierten Experimente 
von MetzcEer und DevtscH sowie von Brapy und DeEvutscH aus- 
fiihrliche Artikel erschienen*?) 47). 


Die B-y-Richtungskorrelation war in letzter Zeit Gegenstand meh- 
rerer experimenteller Untersuchungen. Bei den ersten Publika- 
tionen (Grace, ALLEN und HarBan?®), Garwin?!)) handelte es 
sich ausschliesslich um isotrope Richtungsverteilungen, was bereits 
Anlass zu theoretischen Erklirungsversuchen gegeben hat 22). Bei 
einigen neueren Arbeiten (StEvENson und Derutscn?’), Stump 
und FRANKEL”), Ripgway?*), NovEy?®)) wurde beim Isotop Rb*6 
ein £-y-Anisotropieeffekt festgestellt, doch gehen die Angaben der 
zitierten Autoren iiber die Grésse des Effektes stark auseinander. 
Ein weiterer, stark anisotroper Fall hegt gemiass?*) bei Tm!7° vor. 


Richtungskorrelationen zwischen zwei in Kaskade emittierten 
Konversionselektronen wurden erstmals von Warp und WALKER?’) 
experimentell untersucht (Hf!8'). Bei diesen Experimenten miissen 
extrem diinne Quellen verwendet werden, da bei den kleinen Ener- 
gien der Konversionselektronen leicht Falschungen des Experi- 
mentes durch Vielfachstreuung vorkommen (vgl. § 2, Abschnitt 8). 


Bei Zerfallen, wo die zweite Partikel verzdgert emittiert wird, sind 
auch schon Richtungskorrelationsmessungen versucht worden 
(LunpBy?*); Koinzidenzen zwischen Zerfallselektron und _ ver- 
zogert nachfolgendem Konversionselektron beim Isotop Hf!*). 
Es liegt in der Natur der Messungen mit verzégerten Koinzidenzen, 
dass die bisherigen Ergebnisse wenig ermutigend sind. Die Methode 
ist jedoch von prinzipiellem Interesse, da sie unter Umstinden Auf- 
schliisse tiber die Wechselwirkung zwischen Hiille und Kern liefern 
kénnte. Bei langen Verweilzeiten im Zwischenzustand kénnen sich 
ja diese Einfliisse auf die Winkelverteilung auswirken. 


In der vorliegenden Arbeit werden zunichst verschiedene Pro- 
bleme der Richtungskorrelationsmessung diskutiert und hierauf 
mehrere Kerne in dieser Hinsicht untersucht. 
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§ 2. Uher Richtungskorrelationsmessungen im allgemeinen. 
1. Das Grundproblem. 


Das Ziel einer Richtungskorrelationsmessung ist die Bestimmung 
der im vorhergehenden Kapitel eingefiihrten Verteilungsfunktion 
W(0) (W(@) dQ = Wahrscheinlichkeit dafiir, dass die zweite Par- 
tikel unter dem Winkel © zur ersten in das Raumwinkelelement 
.dQ emittiert wird). Man erreicht dies durch Registrierung von 
Koinzidenzen zwischen solchen Partikeln, deren Emissionsrich- 
tungen einen bestimmten Winkel @ einschliessen. Von den beiden 
benétigten Detektoren ist der eine relativ zur Quelle fest, waihrend 
der andere um die Quelle als Zentrum drehbar ist. In einem ideali- 
sierten Fall wird sich dann die Zahl der gemessenen Koinzidenzen 
beim Drehen des beweglichen Detektors proportional zu W(@) 
andern. 

Nun sind aber in einem realen Fall einige Vorbehalte anzubringen. 
Zunichst ist zu beachten, dass man den zeitlichen Abfall der 
Quellenstaérke im allgemeinen nicht vernachlassigen darf, so dass 


77S Guelle 


zum festen 


Detektor glichen Detektor 
Fig. 2. 
Zur Geometrie einer Koinzidenzanordnung. 


nacheinander gemessene Koinzidenzstosszahlen nicht ohne weiteres 
miteinander verglichen werden kénnen. In iiblicher Weise kann 
man durch Bildung der Koinzidenzrate, d. h. des Verhaltnisses von 
Koinzidenzen zu Einzelstéssen, eine Kompensation des zeitlichen 
Abfalls erreichen. Da nun die beiden Detektoren bei unserem Ex- 
periment nicht gleichberechtigt sind (fest bzw. drehbar), wird noch 
zu diskutieren sein, welche der beiden Einzelstosszahlen als Bezugs- 
grésse zweckmiassig ist. 

Ferner wird man immer mit einem endlichen Winkelauflésungs- 
vermégen der Koinzidenzapparatur zu rechnen haben, da weder 
Detektoren noch Quelle punktférmig sind. Bei einer bestimmten 
Stellung g des beweglichen Detektors (vgl. Fig. 2) ist der Winkel O 
zwischen den beiden in Koinzidenz registrierten Partikeln nicht 
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scharf definiert; es tragt vielmehr ein ganzes Winkelintervall zum 
Resultat bei. Man wird daher ein ,,verschmiertes‘‘ Abbild der Ver- 
teilungsfunktion W (@) registrieren. Es ist die erste Aufgabe, diesen 
Effekt zu untersuchen und die benétigten Korrekturformeln ab- 
zuleiten. 

Sei dt ein aus der (homogen aktiven) Quelle herausgegriffenes 
Volumenelement; d2, und dQ, sollen zwei von dt ausgehende 
Raumwinkelelemente charakterisieren, deren Richtungen mitein- 
ander den Winkel @ einschliessen (vgl. Fig. 2). Wir nehmen zur 
Vereinfachung an, dass die beiden Detektoren eine iiber ihre ganze 
empfindliche Zone (Eintrittsblende) konstante Ansprechwahrschein- 
lichkeit besitzen. Die Einzelstosszahlen Z berechnen sich dann 
durch Integration von dQ, bzw. dQ, iiber den Empfindlichkeits- 
bereich des entsprechenden Detektors und anschliessende Summa- 
tion tiber alle Elemente dt der Quelle: 


Zee = Cy | | | ax | | AQ, (1) 
Quelle fester 
Detektor 


Lyewesicn = C2 ° If dt If dQ, (2) 


Quelle beweglicher 
Detektor 


In die Proportionalitaétskonstanten C, und C, gehen Quellen- 
stirke, Messzeit, Ansprechwahrscheinlichkeiten und Absorptions- 
faktoren ein, welche fiir unsere rein geometrischen Betrachtungen 
nicht von Bedeutung sind, so lange wir sie als konstant annehmen. 

Analog ergibt sich fiir die Anzahl K der registrierten genetischen 
Koinzidenzen: 


ee , 
K=Cg- | [fac [ | da, | [ a2,- We) (3) 

Quelle beweglicher fester 

Detektor Detektor 

Der Winkel @ ist dabei durch die Richtungen der beiden Raum- 
winkelelemente d2, und dQ, festgelegt. 

Da zunichst lediglich rein geometrische Effekte, wie Winkel- 
auflésungsvermégen usw., behandelt werden sollen, ist von all- 
falligen zusitzlichen Stéssen (Compton-Streuquanten, Vernich- 
tungsstrahlung) sowie von der Streuung der Elektronen abgesehen 
worden. Diese Effekte werden in einem spateren Abschnitt zur 
Diskussion gelangen. 

Die Integrale (1) bis (3) sind in einem beliebig allgemeinen Fall 
nicht geschlossen auswertbar. Es ist daher fiir die Rechnung zweck- 
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miassig, die Verhiltnisse weitgehend zu idealisieren. Im allgemeinen 
lassen sich die verschiedenen geometrischen Effekte unabhingig 
voneinander behandeln; in den folgenden Abschnitten seien einige 
grundlegende Fille herausgegriffen. Das Hauptgewicht soll dabei 
auf die Diskussion der wesentlichsten Resultate gelegt werden; es 
wiirde zu weit fiihren, die zwar elementaren, aber ziemlich lang- 
wierigen Rechnungen vollstaéndig wiederzugeben. 


2. Die Winkelauflésung ber ideal zentrierter Punktquelle. 


Es soll zunaichst diejenige Beeintrachtigung des Messresultates 
untersucht werden, welche durch die endliche Grésse der Detek- 
toren bedingt ist. Die Quelle sei bei diesen Betrachtungen punkt- 
formig und ideal zentriert angenommen. Bei den Ausdriicken (1) 
bis (3) fallt damit die Integration tiber dt weg. Der Einfachheit 
halber sei der Abstand beider Detektoren von der Quelle gleich 


6) 


7 


Id 


Y 


= e 


Geometrische Annahmen zur Berechnung des Winkelauflésungsvermégens. 
a) Spharisch berandete Detektoren. 
b) Rechteckige Detektoren. 


gross. Auch die Eintrittsblenden beider Detektoren sollen von 
gleicher Form und Grésse sein. In diesem Fall wird Zee = 
Zpeweglich = Z, und damit wird auch die Frage nach der richtigen 
Bezugs-Einzelstosszahl gegenstandslos. 

Die Rechnung gestaltet sich besonders einfach, wenn man an- 
nimmt, dass die Eintrittsblenden der beiden Detektoren berandet 
sind durch je zwei Paare von Meridianen und Parallelkreisen auf 
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einer Kugel vom Radius R (vgl. Fig. 3a). Die Grisse der Blenden 
ist dann durch die Winkel « (Héhe) und # (Breite) festgelegt. 

Nun muss noch eine Annahme iiber die Verteilungsfunktion W(0) 
gemacht werden. Wir wollen uns auf den einfachsten von der Theo- 
rie vorhergesagten Fall beschrinken, eine Verteilung von der Form 
1+ A-cos? O, ohne héhere Potenzen von cos?90. Das Ziel der 
Messung ist dann eine Bestimmung der Anisotropiekonstanten A. 
Den gréssten Anisotropieeffekt erhalt man durch Vergleich der 
Messresultate (Koinzidenzraten) in den Stellungen gy = 2/2 und 
y = 2. Es ist zweckmissig, die Grésse 

(K/Z\_—(K/Z =o 


-_ (K/Dxy2 (4) 





zu bilden. Man erkennt, dass diese direkt gemessene Grésse B bei 
idealer Winkelauflésung in die gesuchte Konstante A iibergeht. 
Bei endlicher Winkelauflésung wird der Betrag von B kleiner 
als derjenige von A sein, da man ja nicht die extrem verschiedenen 
Koinzidenzraten bei O = a und O = 2/2 miteinander vergleicht, 
sondern Mittelwerte iiber O-Intervalle in den Umgebungen von z 
und 2/2. Unter den gemachten Annahmen ergibt die Rechnung: 


Read (1 —1/, sin® «)? sin? B cos? B (5 
“BEE A: [1/) B? sint « +1/, (1 —1/, sin? x)? - (B?—sin? B cos? £)] 5) 





Die Integration lasst sich auch unter Zulassung héherer Potenzen 
von cos?@ in W(@), sowie fiir beliebige Zwischenstellungen gp des 
beweglichen Detektors geschlossen durchfiihren. Die entsprechen- 
den Resultate sind jedoch fiir unsere prinzipielle Diskussion zu 
untibersichtlich. 

Die Formel (5) lasst sich stark vereinfachen, wenn die Winkel « 
und £ so klein sind, dass man sie als Entwicklungsparameter be- 
niitzen kann. Da man bei den Messungen sowieso eine méglichst 
gute Winkelauflésung anstrebt, bleibt man im allgemeinen durch- 
aus im Bereich der praktischen Anwendbarkeit, wenn man die 
Entwicklungen nach den Gliedern zweiter Ordnung abbricht. Die 
Eintrittsblenden der Detektoren, bzw. die Begrenzung ihrer emp- 
findlichen Zone, kénnen nun aufgefasst werden als kleine Recht- 
ecke der Hohe a und der Breite b im Abstand R von der Quelle 
(vgl. Fig. 3b). Die Reihenentwicklung ergibt folgendes Resultat: 


B = A{1—1/; (b/R)?—1/, (a/R)? — A- /, (KR)? +---} (6) 


Die Einfliisse von Detektorhéhe und -breite sind in dieser Formel 
getrennt ersichtlich. Der durch die Héhe a bedingte Term fallt 
seines kleineren Koeffizienten wegen weniger ins Gewicht. Dies 


45 
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ist auch anschaulich verstindlich, wie man sich z. B. an der 2/2- 
Stellung iiberlegen kann: eine Variation in der Breite geht in ihrer 
vollen Grésse in die Anderung des Winkels © ein, wihrend eine 
Verschiebung in vertikaler Richtung den Winkel © kaum beein- 
flusst. Aus diesem Sachverhalt folgt, dass es offenbar eine optimale 
Form des Detektorfensters gibt, im Falle des Rechtecks also ein 
optimales Seitenverhaltnis bei vorgegebener Flache Ff = ab. For- 
dert man, dass die relative Falschung (B—A)/A der Messung még- 
lichst klein sein soll, so liefert diese Extremalbedingung unter 


Beniitzung von (6): 
(a: b) b) optimal — = V2 +A (7) 


Das optimale Seitenverhaltnis hangt somit etwas von der zu 
bestimmenden Anisotropiekonstanten A ab. Falls diese als hin- 
reichend klein angenommen wird, was im allgemeinen den gege- 
benen Verhaltnissen entspricht, nimmt das optimale Seitenver- 
hiltnis den Wert )/2 an. Es ist somit vorteilhaft, die Héhe der 
Detektorfenster etwas grésser als deren Breite zu wahlen. 

Im Sinne unserer Naherung (a, b < R) findet man fiir die ge- 
messene Anisotropiekonstante B bei optimal ausgebildeten Recht- 
eckdetektoren der Flache F: 


B= A-(1—3 y2+A) (8) 

Dabei ist F/R? bis auf Gréssen héherer Ordnung mit dem totalen 
Raumwinkel des Detektors, den wir 2 nennen wollen, identisch. 
Im allgemeinen wird die Anisotropiekonstante A so klein sein, 
dass man sie im Radikanden neben 2 vernachlissigen darf. Die 
relative Korrektur (B—A)/A erhalt dann den von A unabhingigen 


_# 
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Es kann noch eine kleine Verbesserung der Detektorform erreicht 
werden, wenn man zu elliptischen Eintrittsblenden iibergeht, denn 
es sind ja hauptsachlich die Eckzonen der Rechtecke, die zu den 
gréssten Falschungen des Winkels @ fiihren. Uber die mit ellip- 
tischen Blenden erzielte Verbesserung, sowie tiber den Vergleich 
mit anderen, nicht optimalen Blendenformen, gibt Tabelle I Aus- 
kunft. 

Man erkennt, dass es sich offenbar nicht lohnt, der Detektorform 
allzu grosse Bedeutung beizumessen, da die méglichen Verbesse- 
rungen der Winkelauflésung relativ gering sind. Uberhaupt ist die 
durch die endliche Winkelauflésung der Detektoren bedingte Fal- 
schung des Messresultates nicht so bedeutend, wie man vermuten 
kénnte. Handelt es sich beispielsweise um kreisférmige Detektoren 
von 2 cm Durchmesser im Abstand 5 cm von der Quelle, so ergibt 
sich nach Tabelle I: B = A {1 — 0,060 (1 + 4/8)}. Man wird also 
im Falle A <3 eine Anisotropiekonstante B messen, die nur um 
6% kleiner ist als die gesuchte Grésse A. Die am Messresultat 
anzubringende Korrektur bewegt sich somit in einem durchaus 
tragbaren Rahmen. Es ist allerdings angenommen worden, dass 
die Quelle punktférmig und genau zentriert sei. Die Aufgabe der 
folgenden Abschnitte wird es sein, uns von diesen Einschrankungen 
freizumachen. 


3. Der Einfluss mangelhafter Zentrierung bei einer Punktquelle. 


In der Praxis wird es nie méglich sein, die Quelle ideal zu zen- 
trieren. Es ist daher notwendig, die Effekte zu untersuchen, welche 
sich bei einer leicht dezentrierten Quelle ergeben. Auf den ersten 
Blick scheint es, dass die Anforderungen an die Zentrierung sehr 
gross sein miissen, andern sich doch die Einzelstosszahlen umge- 
kehrt proportional zum Quadrat des Abstandes der Quelle vom 
Detektor. Es zeigt sich jedoch, dass die Stérung der Richtungs- 
korrelationsmessung durch eine Dezentrierung der Quelle von 
héherer Ordnung klein ist, falls man die richtige Bezugsgrésse 
wahlt. Diese Tatsache laisst sich anschaulich einsehen: falls die 
Quelle exzentrisch liegt, ist der Raumwinkel des beweglichen De- 
tektors von dessen Stellung g abhiangig. Man wird also z. B. auch 
bei einer isotropen Quelle (A = 0) unter 180° und 90° verschiedene 
Koinzidenzstosszahlen registrieren. Im selben Verhaltnis werden 
aber auch die Einzelstosszahlen im beweglichen Detektor variieren. 
Die Abweichung wird also gerade kompensiert, wenn man die 
Koinzidenzen auf die Einzelstésse im beweglichen Detektor be- 
zieht. Die friiher angeschnittene Frage nach der giinstigsten Be- 
zugsgrésse ist damit abgeklart. 
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Der skizzierte Sachverhalt lasst sich auch rechnerisch verfolgen. 
Wir wollen uns wie bisher auf eine Punktquelle beschrainken, deren 
Lage beziiglich des Zentrums der Anordnung charakterisiert werden 
muss. Dies geschieht mit Hilfe der in Fig. 4 eingefiihrten Koordi- 
naten §, 7 und ¢. Wir wollen voraussetzen, dass diese drei Koor- 
dinaten, die die Abweichung der Quelle vom Zentrum beschreiben, 
klein gegeniiber dem Detektorabstand FR sind, so dass die Rech- 
nungen mit Reihenentwicklungen durchfiihrbar sind. Gemiiss 
Fig. 3b nehmen wir rechteckige Detektoren an. Unter Anwendung 


zum beweglichen 
Detektor (p = Z ) 





zum festen 
Qetektor 


Fig. 4. 


Koordinaten einer exzentrischen Punktquelle Q. 


der Formeln (1) bis (8) (bei denen infolge der Punktform der Quelle 
die Integration iiber dt wiederum wegfallt) lasst sich die gemessene 
Anisotropiekonstante B (vgl. (4)) berechnen, wébei wie bisher eine 
Winkelverteilung von der Form 1 + A cos?@ vorausgesetzt wird. 

Bezieht man die Koinzidenzen, wie wir es als zweckmissig er- 
kannt haben, auf die Einzelstosszahlen im beweglichen Detektor, 
so ergibt die Rechnung: 

1 


2 2\ 
B = Ally (4+28y +599 +4084 7 +4) 


—e (+280 + 02 +>) (9) 


Man erkennt, dass die von der Exzentrizitit der Quelle herriih- 
renden Abweichungen tatsachlich Korrekturen zweiter Ordnung 
sind. Insbesondere verifiziert man, dass eine isotrope Quelle (A =0) 
sogar bei einer Messung mit exzentrischer Quelle als isotrop be- 
funden wird, was bei Punktquellen auch anschaulich klar ist. 

Falls man die Koinzidenzen auf die Stosszahlen im festen De- 
tektor bezieht, findet man bereits Korrekturen erster Ordnung: 


B’ = A—2:-(€ +7) + héhere Terme (10) 
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Dies ist die formelmissige Bestitigung des am Anfang dieses 
Abschnittes anschaulich Gesagten. Da die Exzentrizitat der Quelle 
meistens ‘nicht mit geniigender Genauigkeit messbar ist, sollte man 
diese Fehler erster Ordnung unbedingt vermeiden. Dies ist ja nach 
Formel (9) leicht zu erreichen, indem man die Einzelstosszahl im 
beweglichen Detektor als Bezugsgriésse wahlt. Die dann noch ver- 
bleibenden Abweichungen zweiter Ordnung kénnen bei einiger- 
massen sorgfaltiger Zentrierung der Quelle durchaus in Kauf ge- 
nommen werden. Es sei noch bemerkt, dass bei einer isotropen 
Quelle die Messgrésse B laut Formel (10) verschwindet, wahrend 
beim Bezug auf den festen Detektor durch eine exzentrische Quelle 
eine Anisotropie vorgetauscht wiirde (B’ +0, vgl. (10)). 


4. Verallgemeinerung auf ausgedehnte Quellen. 


Bei Elektronenquellen wird es meistens experimentell nicht 
méglich sein, die Aktivitaét auf einen sehr kleinen Ort zu konzen- 
trieren, da man zur Vermeidung der Streuung eine méglichst ge- 
ringe Schichtdicke anstrebt. Es wird sich also vorwiegend um rela- 
tiv ausgedehnte, flichenhafte Quellen handeln. Die Winkelauf- 
lésung der Anordnung ist dann natiirlich schlechter als bei einer 
Punktquelle, und es treten zusatzliche Korrekturglieder auf. 

Als einfachstes Beispiel einer nicht punktférmigen Quelle wollen 
wir ein lineares Praparat der Lange L betrachten, das sich ideal 
zentriert in der Drehachse des beweglichen Detektors befindet. 
Nehmen wir wie bisher rechteckige Detektoren der Hohe a und der 
Breite b im Abstand R von der Drehachse an. Die Winkelverteilung 
sei der Einfachheit halber von der Form W(0) =1+ A cos?0. 
Bei der Berechnung der Stosszahlen auf Grund der Formeln (1) bis 
(3) ist im Gegensatz zu den bisher untersuchten Fallen eine Inte- 
gration iiber dt erforderlich. Die Rechnung ergibt unter Verwendung 
von Reihenentwicklungen (a, b und L < R): 


B= Afi 5 (94a) GaN) om 


Bis auf das L — abhingige Glied ist dieser Ausdruck natiirlich 
identisch mit (6). 

Wenn man die Quellenlinge L als Konstante vorgibt, ist die 
optimale Blendenform wieder durch (7) gegeben. Die anzubringende 
Korrektur wird in diesem Fall fiir L = a gerade doppelt so gross 
wie bei einer Punktquelle. 
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5. Vorgetiuschte Anisotropie bei ausgedehnten isotropen Quellen. 


Es sei hier auf eine Erscheinung hingewiesen, die man zunichst 
kaum erwarten wiirde. Sie betrifft diejenigen Falle, wo eine iso- 
trope Quelle zwar ideal zentriert und vollkommen rotationssymme- 
trisch, jedoch von endlicher Ausdehnung ist. Es zeigt sich, dass 
dann trotz der scheinbaren Rotationssymmetrie des Problems eine 
Variation der Koinzidenzrate beim Drehen des beweglichen De- 
tektors auftreten kann. 

Denkt man sich z. B. die Aktivitaét homogen verteilt auf einem 
diinnen Kreisring vom Radius r, welcher zentriert in der horizon- 
talen Symmetrieebene der Anordnung liegt, so berechnet sich die 
gemessene Anisotropiekonstante B bei isotroper Quelle (A = 0) 
fir r< Rw B= —2r?/R?. 

Dass dieser tiberraschende Effekt existiert, kann man sich auch 
anschaulich klarmachen. Man betrachte z. B. als extremen Fall 
eine Anordnung mit punktférmigen Detektoren und einer Kreis- 
ringquelle, deren Radius r nur ganz wenig kleiner ist als der Detek- 
torabstand R vom Zentrum. (Obige fiir r< R abgeleitete Formel 
ist dann natiirlich nicht mehr anwendbar). Es werden in diesem 
Fall nur diejenigen Teile der Quelle wesentlich zu den Einzel- 
stéssen und Koinzidenzen beitragen, welche sich in unmittelbarer 
Nahe des einen Detektors befinden. Fiir die Koinzidenzstosszahl 
in den Stellungen gy = 90° und g¢ = 180° ist dann massgebend, 
dass sich der andere Detektor im ersten Fall relativ nahe bei den 
erwahnten Quellenteilen, im zweiten Fall jedoch weiter entfernt 
befindet. Man wird also unter 90° bei gleicher Einzelstosszahl mehr 
Koinzidenzen registrieren als unter 180° und somit fiir die Mess- 
grosse B einen negativen Wert finden. 


6. Ein spezielles Beispiel einer experimentellen Anordnung. 


Nach diesen prinzipiellen Betrachtungen tiber die geometrischen 
Effekte soli nun noch ein konkreter, direkt auf die Praxis anwend- 
barer Fall behandelt werden. Die Eintrittsblenden der Detektoren 
nehmen wir kreisférmig an (Abstand R vom Quellenzentrum, 
Radius o- R). Die flachenhafte Quelle (Elektronen!) sei von recht- 
eckiger Form (Héhe u-R, Breite v- R). Sie sei ideal zentriert und 
befinde sich in derjenigen Vertikalebene durch die Drehachse, 
welche durch den Winkel » = 135° charakterisiert ist (vgl. Fig. 5). 
In Intervallen von 45° fortschreitend, kann man dann in den 
Detektorstellungen gp = 45°, 90°, 180°, 225° und 270° messen; die 
Stellungen = 135° und 315° sind aus Griinden der Absorption 
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und Streuung nicht brauchbar, weil die Quellenebene direkt auf 
das Zentrum des bewegten Detektors hinzeigen wiirde (das gilt ins- 
besondere fiir e~—e~-Koinzidenzen; im f-y-Fall ware die Gefahr 
geringer). Unter Verwendung einer Verteilungsfunktion von der 
Form W(0) = 1 + A. cos?@ ergeben sich die in Tabelle II wieder- 
gegebenen Koinzidenzraten. (Naherung 0, u und v <1.) 


Tabelle II, 





const. (K/Z beweglich) 








“a oo te L er ) ) 
[t-F+a9- ]+4-[s-Ge(Z-V2)+ 
1- uu _ 5M? 30? 

8 48 4 





| +4- 











270° 








u2 l11v? 360? 
ae a ae 








Die meisten Terme in dieser Tabelle sind (wenigstens qualitativ) 
anschaulich deutbar. So ist es z. B. aus der Geometrie der Anord- 
nung ersichtlich, dass bei isotroper Quelle die Koinzidenzraten fiir 
y = 45° und 225° einerseits und fiir 90° und 180° andererseits gleich 


fester 
Detektor 


beweglicher 
Detektor 


Grundriss einer experimentellen Anordnung mit flachenhaft ausgedehnter Quelle. 
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herauskommen miissen, wahrend gy = 270° eine Sonderstellung 
einnimmt. Bei der 90°-Stellung tritt im Term, der zu A proportio- 
nal ist, weder % noch v auf. Wie man bei der entsprechenden geo- 
metrischen Konstellation (vgl. Fig. 5) leicht einsieht, erklart sich 
dies daraus, dass sich der Winkel O sehr wenig andert, wenn man 
dt auf der Quellenflache verschiebt, ganz im Gegensatz zur Stellung 
gy = 270°. Auch die im vorhergehenden Abschnitt erwahnte, bei 
A = 0 vorgetiuschte Anisotropie tritt in obigen Formeln wieder 
in Erscheinung. Beim Ubergang zur zentrierten linearen Quelle 
(v = 0) verschwindet dieser Effekt in Ubereinstimmung mit dem 
Resultat von Abschnitt 4. 


7. Statistische Schwankungen; optimale Rawmwinkel. 


Die in den vorangehenden Abschnitten behandelten geome- 
trischen Effekte lassen es zunachst als zweckmissig erscheinen, 
dass man die Eintrittsblenden der Detektoren klein wahlt und 
damit ein méglichst hohes Winkelauflésungsvermégen erzielt. 
Dieser Tendenz ist aber eine Schranke gesetzt, weil mit dem Ver- 
kleinern der Detektorraumwinkel die Zahl der registrierten Koinzi- 
denzen abnimmt und die Genauigkeit des Resultates aus statisti- 
schen Griinden sinkt. Offenbar existiert ein optimaler Raumwinkel, 
bei welchem der statistische Fehler noch nicht allzu gross und das 
Winkelauflésungsvermégen trotzdem befriedigend ist. Zur Unter- 
suchung dieses Optimalfalles wollen wir die Verhiltnisse der Uber- 
sichtlichkeit halber stark vereinfachen. Fir den Fall einer zen- 
trierten Punktquelle entnimmt man der Tabelle I, dass die relative 
Korrektur (B—A)/A sich fiir A <1 in der Form — 4-2 schreiben 
lasst. Der Zahlenfaktor 4 haingt dabei von der Form des Detektors 
ab. Es gilt somit in dieser Naherung: A = B/(1—A-2). Daraus folgt 
fiir den relativen Fehler der zu bestimmenden Anisotropiekon- 
stanten A: 

OA 6B 


A aaa 


6B berechnet sich aus den statistischen Schwankungen der 
Stosszahlen. Die Definition von B soll fiir diese Betrachtungen 
vereinfacht werden, indem man Z(z) = Z(a/2) setzt, was durch 
passende Wahl der Messzeiten immer erreicht werden kann und 
auch vom statistischen Standpunkt aus am giinstigsten ist. Dann 
wird B = K (x)/K (a/2) —1. Infolge unserer Voraussetzung A <1 
ist nahezu K (a) ~ K (a/2) = K. Wenn man voraussetzt, dass fiir 
diese tiberschlagsmassigen Rechnungen die zufalligen Koinzidenzen 
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neben den wahren vernachlissigt werden diirfen, erhailt man somit 
fiir den mittleren quadratischen Fehler von B: 6B~/2/K. Da- 


raus folgt 
A V2 


A A-VK(1-’2) | 


Bei vorgegebener Quellenstaérke und Messzeit ist die Koinzidenz- 
zahl K proportional zu 2?, und damit 


6A mee. const. 
A =~ 20-29) ° 


Dieser relative Fehler wird minimal fiir 
Q ions (12) 
optimal ~ “97 


Der betrachtete Fall einer zum vornherein festgelegten Quellen- 
stairke N tritt z. B. dann auf, wenn die verfiigbare Aktivitaét durch 
die Herstellungstechnik selbst beschréinkt ist. Bei an sich unbe- 
schrankter Quellenstaérke wird man jedoch im Interesse einer guten 
Statistik so weit gehen, bis einer der Detektoren seine zulassige 
Maximalstosszahl erreicht hat. Speziell bei Geiger-Miiller-Zahl- 
rohren ist diese Grenze bald erreicht. Die Einzelstosszahl Z in die- 
sem Detektor ist dann eine vorgegebene Konstante; damit wird 
N~1/2 und K = const.-N-22?~ 2. In diesem Fall fiihrt die 
Extremalbedingung auf 


1 ‘ 
2. otimal ai yy (13) 


Wir haben dabei immer noch vorausgesetzt, dass die zufilligen 
Koinzidenzen nicht wesentlich stéren. Bei gewissen Anordnungen 
(z. B. y-y-Koinzidenzen mit Geiger-Miiller-Zihlrohren) treten aber 
bereits unzuliassig grosse Betrage von zufilligen Koinzidenzen auf, 
bevor die Detektoren ausgesteuert sind. Die Quellenstiirke N ist 
dann durch den zulassigen Anteil der zufilligen Koinzidenzen 
(Kyur/ Kwanr) festgelegt und hingt demgemiiss nur noch vom 
Auflésungsvermégen der Koinzidenzanordnung, jedoch nicht von 
den Raumwinkeln ab (vgl. Dunwortu!)). Man kommt somit in 
diesem Fall wieder auf die Voraussetzungen der Formel (12) zuriick. 

Wenn man die numerischen Werte von 4 gemiiss Tabelle I ein- 
setzt, so findet man Raumwinkel 2 von der Gréssenordnung 1 
steradians. Das sind ausserordentlich hohe Werte, fiir welche die 
beniitzten Reihenentwicklungen nur noch schlecht konvergieren. 
Es muss allerdings beigefiigt werden, dass es kaum ratsam ist, 
derart grosse Raumwinkel zu beniitzen. In den wenigsten Fallen 
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werden die geometrischen Verhiltnisse so einfach sein, dass sich 
die hergeleiteten Korrekturformeln zwanglos anwenden lassen. Die 
Berechnung der Anisotropiekonstanten A aus der Messgrésse B 
wird daher immer mit einer gewissen Unsicherheit behaftet sein. 
Das Bestreben, die erforderliche Korrektur méglichst klein zu hal- 
ten, fiihrt automatisch auf kleinere Raumwinkel. Ausserdem darf 
nicht vergessen werden, dass die gemachten Uberlegungen nur im 
Fall einer reinen 1 + A-cos* @-Verteilung Giiltigkeit haben. Unter- 
suchungen iiber die Anwesenheit héherer Potenzen von cos? @ 
bedingen auf jeden Fall eine Erhéhung des Winkelauflésungs- 
vermogens. 


8. Vielfachstreuung der Elektronen. 


Es wurde im Vorhergehenden vorausgesetzt, dass die Partikel 
auf dem Wege vom Emissionsort zum Detektor keine Winkel- 
ablenkungen erfahren. Diese Forderung, welche natiirlich fiir die 
Richtungskorrelationsmessung grundlegend ist, kann experimentell 
fiir Elektronen nicht ohne weiteres erfiillt werden. Insbesondere 
die energiedrmeren Elektronen erleiden im festen Material der 
Quelle sowie im Gas zwischen Quelle und Detektor Winkelablen- 
kungen durch Vielfachstreuung. Die aktive Schicht (und der Riick- 
diffusion wegen auch ihre Unterlage) muss daher méglichst diinn 
sein. In besonders kritischen Fallen wird man auch die Luft zwi- 
schen Quelle und Detektor durch ein Gas von geringerem Streu- 
vermégen (Wasserstoff!) ersetzen oder noch besser die ganze An- 
ordnung evakuieren. 


Eine von Botusn?®) angegebene Formel fiir die wahrscheinlichste 
Winkelablenkung beim Durchgang von Elektronen durch Materie 
kann zur Abschétzung der Gréssenordnung des zu erwartenden 
Streueffektes dienen. Im Nomogramm Fig. 6 ist diese Formel fiir 
verschiedene Streukérper ausgewertet. Fir die Vielfachstreuung 
im haufig verwendeten Glimmer kann mit guter Genauigkeit die 
fiir Aluminium angegebene Skala beniitzt werden. Die Skalen fiir 
die Gase gelten bei 20° C und 720 mm Hg. 

Winkelanderungen durch Streuung in der Quelle selbst fiihren 
aus leicht ersichtlichen Griinden zu grésseren Falschungen der 
Richtungskorrelationsmessung als Streuungen, welche erst im Gas, 
in unmittelbarer Nahe des Detektors, erfolgen. 

Mit Hilfe des Nomogramms Fig.6 erkennt man, dass es mit 
den heute zur Verfiigung stehenden Mitteln in den meisten Fallen 
moéglich ist, die Winkelinderungen auf ein tragbares Mass herab- 
zusetzen. Ein noch verbleibender Rest bedingt im Prinzip eine 
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Wahrscheinlichste Winkelanderung / fiir Elektronen verschiedener Energien Eg 
beim Durchgang durch Materie (nach Borue). 
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zusitzliche Verschlechterung des Winkelauflésungsvermégens. Man 
kann ihm daher mit geniigender Genauigkeit Rechnung tragen, 
indem man bei der Korrektur auf Winkelauflésung die Dimensionen 
der Detektorblenden entsprechend grésser einsetzt. 


9. Stérende Koinzidenzen. 


Nicht alle der registrierten genetischen Koinzidenzen gehéren 
zur erwiinschten Klasse. Z.B. kénnen die von der kosmischen 
Strahlung ausgelésten Koinzidenzen eine anisotrope Winkelver- 
teilung vortauschen, da ihre Haufigkeit von der relativen Stellung 
der beiden Detektoren abhaingt. Weit gefahrlicher sind aber die- 
jenigen unerwiinschten Koinzidenzen, welche durch Strewung ver- 
ursacht werden. 

Im Fall der y-y-Koinzidenzen lasst sich eine ‘Reihe von Effekten 
ausdenken, die zu stérenden Koinzidenzen fiihren kénnen. Einige 
wichtige Falle seien im folgenden aufgezihlt: 


1. Ein einzelnes Quant erfahrt in einem Detektor eine Compton- 
streuung und wird dadurch registriert. Das Streuquant gelangt in 
den zweiten Detektor und wird dort ebenfalls gezihlt. 

2. Zwei Quanten werden sukzessive emittiert und treffen auf 
den gleichen Detektor auf; eines wird gezaéhlt, das andere gelangt 
durch Streuung in den zweiten Detektor und lést dort ebenfalls 
einen Impuls aus. Es wird somit in der Detektorstellung y (vgl. 
Fig. 2) eine Koinzidenz registriert, obwohl bei der Emission O ~ 0 
war. 

3. Eines der beiden sukzessive emittierten Quanten wird im 
ersten Detektor gezihlt, das andere gelangt durch Streuung an 
einer nahen Wand in den zweiten Detektor. 

4. Beide Quanten gelangen erst nach Winkelainderungen durch 
Streuung in die Detektoren. 

Von diesen vier Fallen ist der erste am wichtigsten. Er wird schon 
durch das Aufeinanderfolgen von zwei Prozessen bewirkt, einer 
Comptonstreuung (die zugleich die Zahlung im ersten Detektor 
verursacht) und der Zahlung im zweiten Detektor. Bei den tibrigen 
aufgezihlten Fallen ist das Zusammenwirken von drei (im Beispiel 4 
sogar vier) unwahrscheinlichen Vorgingen nétig. Zudem kénnen 
die Koinzidenzen der dritten Gruppe durch zweckmissige Anord-. 
nung des Experiments (Vermeidung streufaihigen Materials in der 
Nahe von Quelle und Detektoren) weitgehend vermieden werden. 

Auch zur Registrierung der erwiinschten Koinzidenzen sind zwei 
simultane unwahrscheinliche Prozesse (nimlich die Zihlungen in 
den beiden Detektoren) nétig. Beim Fehlen besonderer Vorsichts- 
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massnahmen kénnen also die Stérkoinzidenzen der ersten Sorte 
die gleiche Gréssenordnung wie die direkten Koinzidenzen erreichen. 
Der relative Raumwinkel zwischen den beiden Detektoren ist ja 
mit dem direkten Raumwinkel Quelle-Detektor durchaus ver- 
gleichbar. 

Zur Herabsetzung dieses Stéreffektes muss man sich die Tat- 
sache zunutze machen, dass die gestreuten Quanten weicher sind 
als die primiéren. Man wird also nach Méglichkeit Detektoren wih- 
len, deren Ansprechwahrscheinlichkeit mit fallender Quanten- 
energie sinkt. Bei Verwendung von Geiger-Miiller-Zahlrohren z. B. 
eignen sich Aluminiumkathoden besser als solche aus Materialien 
hoher Ordnungszahl, weil bei letzteren die weichen Quanten durch 
den Photoeffekt begiinstigt sind. 


Ferner kann man den Energieunterschied zwischen primiren und 
gestreuten Quanten zu einer selektiven Absorption ausniitzen. 
Umgibt man beide Detektoren mit einem Bleimantel passender 
Dicke, so kann man erreichen, dass die Streuquanten weitgehend 
absorbiert werden, ohne dass eine allzu grosse Schwachung der 
primaren Quanten erfolgt. Es kommt dabei zum Energieunterschied 
noch die wesentliche Tatsache hinzu, dass die primaren Quanten 
nur einen einzigen Absorber durchsetzen miissen, wahrend das 
Streuquant von seinem Entstehungsort (im ersten Detektor) bis 
zum Registrierort (im zweiten Detektor) zwei Absorberschichten 
passieren muss. 

Es gibt verschiedene Méglichkeiten, um die Wirkung der be- 
schriebenen, erstmals von Brapy und Deutscu!’) angewandten 
Methode zu kontrollieren. Einmal miissen die unter 45° und 135° 
gemessenen Koinzidenzraten gleich herauskommen, wie es die 
Theorie in jedem Fall verlangt. Bei einer ungeniigenden Elimination 
der Streuquanten miisste sich zwischen diesen beiden Stellungen 
ein Unterschied bemerkbar machen, weil die Detektoren nicht 
gleich weit voneinander entfernt sind. 


Eine weitere Priifungsméglichkeit besteht in Koinzidenzmessun- 
gen mit einer y-Quelle, die keine in Kaskade emittierten Quanten 
liefert. Bei befriedigender Elimination der Streuquanten sollte man 
iiberhaupt nur kosmische und zufallige Koinzidenzen registrieren. 
Wegen der Energieabhingigkeit der Absorption ist das Experiment 
allerdings nur dann stichhaltig, wenn die Testquelle ungefihr die 
gleichen y-Energien besitzt wie das zu untersuchende Priaparat 
selbst. Ein besonders gliicklicher Fall liegt beim Co®® vor, wo in 
Fe5® ein Testpriiparat mit beinahe den gleichen y-Energien vorliegt 
(vgl. Brapy und DrutscH!’)). 
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Bei fast allen erwahnten Fallen von Streuquantenkoinzidenzen 
kommt ein Quant vor, das direkt vom einen zum anderen Detektor 
gelangt. Bei gewissen Stellungen des beweglichen Detektors (z. B. 
gy = 90°) ist es méglich, diesen Strahlengang mit einem Absorber 
zu versperren, ohne dadurch den direkten Weg Quelle—Detektor 
zu stéren (vgl. Fig. 7). Auf diese Weise kann man die zur Diskus- 
sion stehenden Streuquantenkoinzidenzen vermeiden. Es ist natiir- 
lich erstrebenswert, mit méglichst wenig Absorbermaterial aus- 
zukommen und die unmittelbare Umgebung der Quelle frei zu 
halten, damit der Absorber nicht selbst als Streuer wirkt und zu 
»falschen“ Koinzidenzen Anlass gibt. 


Fig. 7. 
Einschieben eines Absorbers in der 90°-Stellung zur Vermeidung von Streuquanten- 
koinzidenzen. 
Q = Quelle. A = Absorber. D,, D, = Detektoren. 


Leider ist diese Absorptionsmethode fiir Detektorstellungen in 
der Nihe von 180° aus leicht ersichtlichen Griinden nicht anwend- 
bar. Man hat jedoch die Méglichkeit, die Grésse des Streueffektes 
in der 90°-Stellung durch Messungen mit und ohne Absorber expe- 
rimentell zu bestimmen und dann fiir die anderen Stellungen rein 
rechnerisch abzuschitzen. Dabei gehen die relativen Raumwinkel, 
die Empfindlichkeiten der Detektoren fiir die Streuquantenener- 
gien sowie die Winkelverteilung beim Comptoneffekt ein. Ein 
solches Vorgehen ist natiirlich nur dann zulanglich, wenn es sich 
lediglich um eine kleine Korrektur handelt. Eine Priifung dieser 
Methode im Fall der y-y-Koinzidenzen von Co®® ergab allerdings 
ein befriedigendes Resultat. Auf selektive Absorber im direkten 
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Strahlengang wurde dabei absichtlich verzichtet, um eine méglichst 
grosse Stérung durch Streuquanten zu haben. Tatsiichlich lieferten 
die unkorrigierten Messungen eine zu kleine Anisotropiekonstante. 
Mit der geschilderten Methode des seitlich eingeschobenen Absor- 
bers wurde die anzubringende Korrektur bestimmt und fiir A der 
Wert + 0,17 + 0,03 gefunden, in guter Ubereinstimmung mit 
Brapy und Devurtscu}®), 

Eine Anwendung dieser experimentellen Technik war die y-y- 
Richtungskorrelationsmessung beim In!!! °°), Bei diesem Experi- 
ment wurde der Streueffekt mit Hilfe von selektiven Absorbern 
zum vornherein reduziert. Die Selektivitat ist allerdings in diesem 
Fall (der kleinen y-Energien wegen) viel geringer als etwa beim 
Co®°. Ohne allzu grosse Schwachung der Primiarstrahlung konnten 
die Streuquanten nicht vdllig eliminiert werden, so dass die Technik 
des eingeschobenen Absorbers als zusatzliche Korrektur nétig war. 
Eine grosse Genauigkeit konnte jedoch infolge der angedeuteten 
Schwierigkeiten nicht erwartet werden. 

Bei den f-y-Koinzidenzen liegen die Verhiltnisse im allgemeinen 
giinstiger. Eine Fehlerquelle besteht z.B. in der Streuung von 
Elektronen am y-Detektor oder an einer nahen Wand. Durch 
giinstige geometrische Anordnung sowie durch Belegen der Ober- 
flachen mit einem Material von geringem Riickstreuvermégen 
(z. B. Presspan) kann jedoch diese Stérung weitgehend vermieden 
werden. 

Analog zu den y-y-Experimenten ist ferner mit dem Einfluss der 
Streuquanten zu rechnen, weil ja die y-Ansprechwahrscheinlichkeit 
auch fiir £-Detektoren nicht ganz verschwindet. Relativ zu den 
erwiinschten sind aber die Streuquantenkoinzidenzen viel seltener 
als im y-y-Fall, ist doch die Ansprechwahrscheinlichkeit von - 
Zahlern fiir Elektronen praktisch 1, fiir y-Quanten hingegen von 
der Gréssenordnung 1%. Auch bei den £-y-Experimenten kann man 
die Grésse des Streuquanteneffektes durch Messungen mit und ohne 
seitlich eigeschobenem Absorber bestimmen. Man findet dabei wie 
erwartet, dass es sich nur um eine sehr kleine Stérung handelt. 
Bei der beniitzten Versuchsanordnung war eine leichte Abnahme 
der Koinzidenzen beim Einschieben des Absorbers lediglich in der 
45°-Stellung, also bei sehr kleinem Abstand zwischen den beiden 
Detektoren, feststellbar; in der 90°-Stellung ging der Effekt bereits 
in der statistischen Ungenauigkeit unter. Dies riihrt hauptsiachlich 
daher, dass es sich bei dieser Messung um einen typischen Differenz- 
effekt handelt. Es wurde daher versucht, die Streuquantenkoinzi- 
denzen bei der £-y-Anordnung direkt zu messen. Zu diesem Zweck 
wurde der direkte Strahlengang zwischen Quelle und £-Detektor 
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durch ein kleines, nahe bei der Quelle befindliches Aluminiumschild- 
chen fiir Elektronen abgesperrt. Im Falle einer Au!®8- Quelle wurde 
auf diese Weise bestiitigt, dass die Streuquanten nur in der 45°-Stel- 
lung eine messbare Falschung der Richtungskorrelationsmessung 
hervorrufen kénnen. 

Bei Positronenspektren tritt eine zusatzliche Stérung auf, da die 
Annihilationsquanten Koinzidenzen auslésen kénnen. Bei y-y-Rich- 
tungskorrelationsmessungen werden die meisten der anwesenden 
Positronen in der Quelle selbst gestoppt; die 180°-Stellung der 
Detektoren wird daher einen Uberschuss an Koinzidenzen auf- 
weisen. Man kann diese Stérung jedoch vermeiden, wenn man bei 
den Messungen die genaue 180°-Stellung einfach auslasst. Im Falle 
von f+-y-Messungen liegen die Verhaltnisse etwas verwickelter. Es 
verlassen praktisch alle Positronen die diinne Quelle und werden 
irgendwo in der Nihe, z. B. in den Detektoren, vernichtet. Am 
Beispiel des Na??*) wurde festgestellt, dass bei gew6hnlichen Koin- 
zidenzanordnungen das Auftreten von Positronen zu ganz uniiber- 
sichtlichen Verhaltnissen fiihren kann. Es konnte lediglich wahr- 
genommen werden, dass bei dieser ft-y-Folge keine wesentliche 
Richtungskorrelation bestehen kann; eine einigermassen genaue 
Messung erwies sich aber als unméglich. Neulich haben StEVENSON 
und Drutscn?’) Richtungskorrelationsmessungen an dieser Akti- 
vitit in einem magnetischen Linsenspektrometer ausgefiihrt und 
eine isotrope Verteilung gefunden. Bei solchen Spektrometermes- 
sungen ist die Stérung durch die Vernichtungsstrahlung weitgehend 
eingeschrankt, weil der 6-Detektor nicht durch einen geradlinigen 
Strahlengang mit Quelle und y-Detektor verbunden ist. 

Auch bei e~-e~-Richtungskorrelationsexperimenten kénnen durch 
gestreute Elektronen zusitzliche Koinzidenzen ausgelést werden. 
In giinstigen Fallen, wie z. B. bei dem in dieser Arbeit behan- 
delten Hg?9’, kann diese Stérung durch Verwendung von Zahl- 
rohrfenstern passender Dicke ausgeschaltet werden, was durch 
Hilfsexperimente bestatigt wurde. 


§ 3. Apparatives. 
1. y-Detektoren. 


Erste orientierende Messungen wurden mit Geiger-Miiller-Zahl- 
rohren ausgefiihrt. Die Verwendung von Scintillationszihlern mit 
Anthracenkristallen erwies sich aber infolge der rund zehnmal 


*) Mme I. Joxior-Curre michten wir fiir die freundliche Uberlassung einer am 
Cyclotron des Collége de France hergestellten Na??-Quelle bestens danken, wie 
auch M. G. Kayas fiir die chemische Aufarbeitung. 
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grésseren Ansprechwahrscheinlichkeit als zweckmiissiger. Die be- 
niitzten Kristalle waren durch Abkiihlen aus der Schmelze her- 
gestellt worden**); ihr Durchmesser betrug 3 cm, die Dicke 2 cm. 
(Mittlerer Abstand des Kristalls von der Quelle: 6 bzw. 8,5 cm, je 
nach dem gewiinschten Winkelauflésungsvermégen.) Der Photo- 
multiplier (1 P 21) wurde durch Wasserkiihlung auf konstanter 
Temperatur gehalten; der Untergrund von rund 200 Stéssen pro 
Minute war bei den verwendeten hohen y-Stosszahlen tragbar. 

Unmittelbar beim Multiplier befand sich der dreistufige Vor- 
verstirker mit Diskriminator und Kathodenfolgestufe, erst dann 
folgte das bewegliche Kabel zur Mischstufe. Bei den Positions- 
wechseln wurden daher Scintillationszihler und Vorverstirker als 
Ganzes verschoben. Die genaue Fixierung der Stellung wurde mit 
Hilfe von Zapfen auf der Unterseite des Zihlers erreicht, welche in 
Lécher in der Grundplatte eingriffen. 


2. B-Detektoren. 


Zur Registrierung der Elektronen dienten vorwiegend Geiger- 
Miiller-Zahlrohre. Als Eintrittsblende war ein seitliches Glimmer- 
fenster (ovale Form, Flache 2,4 cm?) angebracht. Der Abstand des 
Fensters von der Quelle betrug 5 cm. 

Die Betriebsspannung wurde durch Beobachtung der Impuls- 
grésse auf dem Kathodenstrahloszillographen unter Kontrolle ge- 
halten. Dabei erwies sich die beniitzte Spannungsstabilisation und 
auch die Konstanz der Zahlrohre selbst als sehr befriedigend. Eine 
unmittelbar beim Zahlrohr befindliche Kathodenfolgestufe ermég- 
lichte die Verwendung eines relativ langen Kabels zum Koinzidenz- 
verstarker ohne wesentliche kapazitive Verluste. 

Die maximale Stosszahl wurde auf rund 500 Stésse pro Sekunde 
beschrankt, um die Totzeitkorrektur klein zu halten. Diese Kor- 
rektur geht allerdings nicht sehr wesentlich in die Richtungskorre- 
lationsmessung ein; man hat lediglich die Positionswechsel so hau- 
fig vorzunehmen, dass die Stosszahl und damit die Totzeitkorrektur 
im Verlaufe eines Stellungszyklus nicht wesentlich abnimmt. 

Bei einigen f-y-Messungen wurde das Geiger-Miiller-Zahlrohr 
durch einen £-Scintillationszihler ersetzt. 

Dessen Leuchtmasse bestand aus einem 1 mm dicken, ge- 
schliffenen Anthracenkristall, welcher auf ein Plexiglasstiick auf- 
gekittet war. Die Beschrinkung der Stosszahl durch die Totzeit- 
verluste fiel bei diesen Messungen weg, ebenso die Koinzidenz- 
verluste infolge der Elektronenlaufzeiten im Zahlrohr. Bei allen 
diesen Vorteilen darf man aber nicht unberiicksichtigt lassen, dass 

46 
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mit Zahlrohren im allgemeinen leichter eine gute Betriebskonstanz 
erreichbar ist als mit Multipliern. Gerade die Konstanz des 6-Detek- 
tors spielt ja bei den #-y-Richtungskorrelationsexperimenten eine 
ausschlaggebende Rolle. Um Anderungen der Absorptionsverhilt- 
nisse in der Quelle zu vermeiden, muss der f-Ziahler stets die Rolle 
des festen Detektors itibernehmen. Seine Stosszahl wird also nicht 
als Bezugsgrésse beim Bilden der Koinzidenzrate verwendet, und 
damit werden auch seine Empfindlichkeitsschwankungen nicht 
kompensiert. Aus diesem Grunde wurde bei den Messungen mit 
dem £-Scintillationszihler die B-Einzelstosszahl dauernd mitregi- 
striert; Abweichungen einzelner Messpunkte vom exponentiellen 
Abfall (Gréssenordnung 1—2°%) wurden als reine Empfindlichkeits- 
schwankungen angesehen und zu einer entsprechenden Korrektur 
der Koinzidenzrate verwendet. 

Bei den Geiger-Miiller-Zahlrohren ware eine solche Korrektur 
problematisch, da Stosszahlanderungen ebenso gut von Nachent- 
ladungen wie von wahren Empfindlichkeitsschwankungen _her- 
riihren kénnen. Die verwendeten Zahlrohre erwiesen sich jedoch 
im Betrieb als hinreichend konstant, so dass eine Korrektur dieser 
Art unndétig war. 


3. Koinzidenzmischung. 


Bei den meisten Messungen wurde als Koinzidenzmischstufe ein 
Triodenpaar mit gemeinsamem Kathodenwiderstand verwendet*?). 
Das Auflésungsvermégen dieser Anordnung betrug 2,3-10~7 sec. 
Die Verwendung eines wesentlich héheren Auflésungsvermégens 
ware beim Gebrauch von Geiger-Miiller-Zahlrohren nicht sinnvoll, 
weil durch die Schwankung der Elektronenlaufzeiten im Zahlrohr**) 
zu grosse Koinzidenzverluste auftreten wiirden. Da keine extrem 
starken Quellen verwendet wurden, blieben die zufalligen Koinzi- 
denzen trotz des verhaltnismassig geringen Auflésungsvermégens 
auf 10—20% der wahren Koinzidenzen beschrankt. Bei den zu- 
falligen Koinzidenzen gilt das fiir die Totzeitkorrektur Gesagte: 
selbst eine ungenaue Korrektur kann kaum zu einer spiirbaren 
Falschung der Richtungskorrelationsmessung fiihren, wenn man 
nur im Verlaufe einer Halbwertszeit die Position des beweglichen 
Detektors haufig wechselt. Gefahrlich wiirden sich héchstens kurz- 
zeitige, unkontrollierbare Schwankungen des Auflésungsvermégens 
auswirken. 

Hilfsmessungen zeigten, dass die Mischstufe nur auf relativ 
grosse Eingangsimpulse ansprach. Die ersten, kleinen Zahlrohr- 
impulse unmittelbar nach der Totzeit wurden daher zwar als 
Einzelstésse registriert, gaben aber zu keinen Koinzidenzen Anlass. 
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Aus diesem Grunde musste bei der Berechnung der Zihlverluste 
im Fall der Koinzidenzen eine laingere Totzeit eingesetzt werden 
als fiir die Einzelstésse. Die Bestimmung dieser Totzeiten erfolgte 
in bekannter Weise mit Hilfe eines Kathodenstrahloszillographen 
mit ereignisgesteuerter Einzelablenkung. 

Bei den Messungen von Koinzidenzen zwischen einem Multiplier 
und einem Geiger-Miiller-Zahlrohr wirkte sich die Unsymmetrie in 
der Vorverstarkung in einer zeitlichen Verschiebung zwischen den 
Impulsen der beiden Kanile aus. Durch Verzégerung der Zahlrohr- 
impulse um 3,5-10-? sec konnte dieser Effekt kompensiert und die 
Koinzidenzstosszahl auf die normale Héhe gebracht werden. 


§ 4. Experimentelle Resultate. 


1. B-y-Koinzidenzen. 
a) Mn§S, 


Zerfallsschema. Das Isotop Mn** besitzt ein relativ kompliziertes 
Zerfallsschema (vgl. Fig. 8). Wiirde man bei der Richtungskorre- 
lationsmessung alle Zerfallselektronen zur Konkurrenz zulassen, 
so ergibe sich ein sehr schwer zu interpretierendes Resultat. Es 
besteht jedoch die Méglichkeit, die beiden weicheren $-Spektren 


durch Absorption zu eliminieren, so dass nur noch eine einzige 
B-y-Folge zu Koinzidenzen Anlass geben kann. Der entsprechende 
B-Zerfall ist durch seine partielle Halbwertszeit vom experimen- 
tellen Standpunkt aus als einfach verboten charakterisiert; eime 
Richtungskorrelation ist also nicht zum vornherein ausgeschlossen. 

Bei den Messungen wurde ein 1 mm dicker Aluminiumabsorber 
verwendet. Die beiden unerwiinschten £-Spektren wurden auf diese 
Weise hinreichend unterdriickt und das harte 2,86 MeV-Spektrum 
nur um rund 50% geschwicht. 

Die Verwendung eines Absorbers bedingt eine Auslese der hiarte- 
ren Elektronen im #-Spektrum; eine allfallige Anisotropie in der 
Richtungsverteilung sollte sich also der Theorie entsprechend in 
verstirktem Masse zeigen (vgl. Einleitung). 

Noch aus einem weiteren Grund ist die Absorption der weichen 
Elektronen von Vorteil, werden doch gerade diejenigen Teilchen 
ausgeschieden, welche im Material der Quelle die gréssten Winkel- 
iinderungen erfahren. Es diirfen daher dickere Quellen zugelassen 
werden als bei einer Messung, die sich iiber das gesamte £-Spektrum 
erstreckt. Ausserdem diirfen die Streuungen in der Luftschicht 
zwischen Quelle und Detektor vernachlissigt werden. Die Messung 
braucht daher nicht in einem Vakuumgefiss ausgefiihrt zu werden. 
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Damit ist auch die Gefahr der Streuung an nahen Wanden stark 
herabgesetzt. 


Préparatherstellung*). Das Isotop Mn5* wurde durch Neutronen- 
einfang aus dem natiirlichen Mangan hergestellt. Eine wisserige 
Kaliumpermanganatlésung wurde mit thermischen Neutronen vom 
Cyclotron bzw. vom Tensator*5) bestrahlt. Beim anschliessenden 
Filtrieren blieb das aktive Mangan zum gréssten Teil auf dem 
Glasfilter zuriick. Dieser Riickstand wurde in Salzsaure gelést. Bei 
den ersten Versuchen fallten wir das Mangan (nach Zugabe von 
einigen mg Mangansulfat als Trager) mit Natriumhydroxyd und 
Wasserstoffsuperoxyd. Durch Filtrieren auf ein Papierfilter ent- 
standen relativ dicke Praparate. Es erwies sich daher als bedeutend 


Mn , fut 2.664 Hg '9” 
































Se 76 
Fig. 8. 


Zerfallsschemata der untersuchten Substanzen; nach 4) 38), 


giinstiger, die saure Lésung ohne Zugabe eines Tragers zur Trockene 
zu verdampfen. Der aktive Riickstand konnte dann mit wenig 
Wasser aufgenommen und auf eine diinne, saugfahige Unterlage 
(z. B. Cigarettenpapier, das wesentlich diinner ist als das gewéhn- 
liche Filterpapier) getropft werden. Nach dem Trocknen unter der 
Ultrarotlampe betrug das Gewicht dieser Priparate einschliesslich 
Unterlage rund 3 mg/cm? (Grésse: 7 x 20 mm). Da die Ordnungs- 
zahl der streuenden Atome klein ist und zudem nur Elektronen 
mit Energien grésser als ca. 1 MeV registriert werden, bleibt der 
Einfluss der Vielfachstreuung im Praparat klein; zudem miissen 
ja die Elektronen im Mittel nur die halbe Schicht durchsetzen, Bei. 
einer kérnigen Struktur kénnten die Winkelablenkungen allerdings 


*) Herrn P. Jorpan sind wir fiir die sorgfaltige Durchfiihrung der chemischen 
Arbeiten zu Dank verpflichtet. 
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um einiges grésser sein als man der mittleren Schichtdicke gemiss 
erwarten wiirde. 

Messungen. Bei den ersten Experimenten wurden sowohl fiir die 
Elektronen als auch fiir die y-Quanten Geiger-Miiller-Zahlrohre 
verwendet. Ein Absorber (8 mm Aluminium plus 1 mm Messing) 
verhinderte die Zahlung von Elektronen im y-Zihlrohr. 

Die geringe y-Ansprechwahrscheinlichkeit machte Messungen 
tiber lange Zeiten erforderlich. Aus zehn Bestrahlungen resultierte 
das Ergebnis 


W (a)/W (a/2) = 0,99 + 0,03 (mittl. statist. Fehler). 


Bei den folgenden Messungen diente ein Scintillationszihler zur 
Registrierung der y-Quanten, was sich auf die statistische Genauig- 
keit giinstig auswirkte. Der Messingabsorber, welcher die Elek- 
tronen vom y-Detektor abzuhalten hatte, war mit einer Schicht 
Presspan bedeckt, so dass die Riickdiffusion klein gehalten werden 
konnte. 

Aus fiinf Messreihen wurde der Wert 


gewonnen. W (x)/W (x/2) = 1,01 + 0,01, 


Die beiden Resultate sind im Rahmen der statistischen Genauig- 
keit miteinander vertraglich und deuten auf eine isotrope Winkel- 
verteilung hin. Auch die Messungen in der 185°-Stellung liessen 
keine Abweichung von der Isotropie erkennen. Eine Falschung des 
Resultates durch Streuquanten ist nicht wahrscheinlich, da beim 
seitlichen Einschieben eines Absorbers in der 90°-Stellung (vgl. 
Fig. 7) kein entsprechender Differenzeffekt gefunden wurde. 

Es bleibt noch zu erwahnen, dass nicht alle registrierten Koinzi- 
denzen durch f-y-Folgen ausgelést wurden. Trotz der geringen 
y-Ansprechwahrscheinlichkeit des -Zahlrohrs verursachten auch 
die im Zerfall von Mn** vorkommenden y-y-Kaskaden Koinzidenzen. 
Deren Haufigkeit betrug rund 10% der f-y-Koinzidenzen. Da es 
sich um ein Gemisch von zwei Kaskaden handelt, ist es unwahr- 
scheinlich, dass diese zusitzlichen Koinzidenzen stark anisotrop 
verteilt sind. Es ist daher nicht nétig, am gefundenen Resultat 
eine Korrektur anzubringen. 


b) As?6, 


Zerfallsschema. Beim £-Zerfall von As’* treten zwei £-y-Folgen 
sowie ein direkter Ubergang in den Grundzustand auf (vgl. Fig. 8). 
Der £-Ubergang auf den tieferen der beiden angeregten Zustinde 
von Se’ ist seiner Zerfallskonstanten gemiss in die Gruppe der 
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zweifach verbotenen #-Zerfalle einzureihen (vgl. SrscBaun*)), Er 
ist daher fiir Richtungskorrelationsmessungen von Interesse. Um 
diese f-y-Folge unverfalscht untersuchen zu kénnen, muss man 
das weichere 6-Spektrum durch Absorption eliminieren. Bei einer 
Absorberdicke von 0,7 mm Aluminium ist diese Bedingung hin- 
reichend erfiillt. Eine staérkere Absorption ist nicht zulissig, weil 
dann die erwiinschten Zerfille gegeniiber den direkt in den Grund- 
zustand tibergehenden Elektronen allzu stark benachteiligt waren. 
Diese direkten Zerfille geben zwar zu keinen genetischen Koinzi- 
denzen Anlass, tiberlasten jedoch den £-Zahler und bedingen zu- 
fallige Koinzidenzen. 

Eine Falschung der Messung durch die im Zerfall von As?® even- 
tuell auftretenden Positronen (<< 0,1%; vgl. Wu, Havens und 
RarinwaTeER®’)) ist nicht anzunehmen, denn die mit Na?? vor- 
genommenen Experimente zeigten, dass erst wesentlich gréssere 
Prozentsitze von Positronen zu Stérungen Anlass geben kénnen. 


Priéparatherstellung. Auch diese Aktivitét wurde durch Neutro- 
neneinfang hergestellt. Eine wisserige Lésung von 250 g Natrium- 
kakodylat wurde durch Schiitteln mit Tierkohle von Zersetzungs- 
produkten gereinigt und anschliessend mehrere Stunden mit ther- 
mischen Neutronen vom Cyclotron bestrahlt. Rund 60% des ak- 
tiven Arsens konnte durch Adsorption an Magnesiumoxydpulver 
(ca. fiinfmaliges Ausschiitteln und Filtrieren) extrahiert werden. 
Der aktive Riickstand wurde in Salzsiure gelést. Nach Zugabe 
von 0,5 mg Arsen als Triger erfolgte die Fallung mit Schwefel- 
wasserstoff. Es liess sich dabei eine gleichzeitige Ausscheidung von 
Schwefel nicht véllig vermeiden. Es war daher nicht zweckmissig, 
die gesamte Fallung auf ein Papierfilter zu filtrieren. Besser war es, 
zanichst ein Glasfilter zu verwenden und das aktive Arsensulfid 
im Riickstand mit einer Mischung aus Ammoniak und wenig Was- 
serstoffsuperoxyd herauszulésen. Das Praparat konnte nun, analog 
zum Mn5*, durch Auftropfen auf eine diinne Unterlage und Ein- 
dampfen des Lésungsmittels hergestellt werden. Das Gewicht ein- 
schliesslich Unterlage betrug 6 bis 8 mg/cm?. 


Messungen. Die y-Quanten wurden mit einem Scintillations- 
zahler registriert. Als 6-Detektor diente bei einem Teil der Mes- 
sungen ein Geiger-Miiller-Zihlrohr, beim Rest ein Scintillations- 
zahler mit diinnem Anthracenkristall. Die Dicke des B-Absorbers 
betrug 0,7 mm Aluminium. 

Da die Messungen in der Zwischenstellung 185° mit der Annahme 
einer reinen 1 + A-cos?@-Verteilung vertraglich waren, konnten 
die im § 2 unter dieser Voraussetzung hergeleiteten Korrektur- 
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formeln beniitzt werden. Als Mittelwert iiber vier unabhingige 
Messreihen ergab sich: 
A = + 0,08 + 0,02 (B-Absorberdicke 0,7 mm Al). 

Zusatzliche Messungen zeigten, dass dieser Anisotropieeffekt bei 
Verwendung eines diinneren £-Absorbers (0,1 mm Al) auf etwa die 
Halfte sinkt. Diese Tatsache braucht allerdings nicht als eine Be- 
statigung der Theorie angesehen zu werden, da bei Messungen mit 
einem so diinnen Absorber ein Teil der Koinzidenzen vom 1,29 MeV- 
Ubergang herriihrt. Auch muss mit einer stirkeren Verwischung 
der Anisotropie durch die Vielfachstreuung im Priaparat gerechnet 
werden, wenn Elektronenenergien bis herab zu etwa 200 KeV an 
der Messung beteiligt sind. 
c) Au, 


Als Kontrollexperiment fiir die Apparatur wurde die B-y-Rich- 
tungskorrelation beim Au1®’ gemessen. Mehrere Autoren haben bei 
diesem Isotop eine praktisch isotrope Richtungsverteilung gefunden 
(vgl.22) 24) 25), 

Die eigenen Messungen liessen sich durch eine Verteilungsfunk- 
tion von der Form 1 + A-cos?(@) mit 

A = + 0,017 + 0,015 (mittl. statist. Fehler) 
ausgleichen. Dieses Resultat ist im Rahmen der zu erwartenden 
Messgenauigkeit mit den Angaben der zitierten Autoren vertriaglich. 


——*, 2. e--e--Koinzidenzen. 


Zerfallsschema. Der Zerfall von Hg?’ ist kiirzlich von FravEN- 
FELDER, HuBER, DE Suauit und Ztnr18) untersucht worden (vgl. 
Fig. 8). Demgemiss ist die auftretende Kaskade nicht dem Isotop 
Au?®7, sondern dem Hg?9? zuzuschreiben. Da beide y-Uberginge 
stark konvertiert sind, eignet sich diese Aktivitat fiir Richtungs- 
korrelationsmessungen zwischen sukzessiven Konversionselektro- 
nen. Um die Verhiltnisse bei den Messungen zu vereinfachen, wur- 
den die Elektronen beim Eintritt ins Zahlrohr mit 6 mg/cm? Glim- 
mer gefiltert. Die Konversionselektronen der 77 KeV-y-Linie sowie 
die K-Konversionselektronen in der Kaskade wurden dadurch 
unterdriickt*). Es wurden also vorwiegend Koinzidenzen zwischen 
sukzessiven L-Konversionselektronen gemessen. Unter diesen Um- 
stiinden ist allerdings ein Vergleich mit der Theorie von GARDNER?!) 
nicht méglich. In jener Arbeit werden nur Konversionselektronen 
behandelt, die sich urspriinglich in einem s-Zustand befanden. Bei 
den L-Konversionselektronen kommen jedoch im allgemeinen so- 
wohl 2s- als auch 2p-Zustande in Frage. 


*) Diese Dicke verhindert zugleich das Auftreten von Streukoinzidenzen (vgl. 
§ 2, Abschnitt 9). 
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Préparatherstellung. Zur Erzeugung der Aktivitaét diente die 
Au(p,n)-Reaktion. Von der am Cyclotron bestrahlten Goldtarget 
wurde die oberste, das Hg!®’ enthaltende Schicht abgehobelt. Die 
aktiven Spine wurden in ein Kohleschiffchen gebracht und im 
Vakuum auf ca. 900°C erhitzt. Dabei diffundieren die Quecksilber- 
atome aus dem Gold heraus und verdampfen. Der aus dem Schiff- 
chen austretende Molekularstrahl traf zusammen mit einem gleich- 
zeitig erzeugten Strahl inaktiven Golddampfes auf den Auffanger 
und wurde dort fixiert (Naheres tiber diese Doppelstrahl- 
methode vgl. FRAvENFELDER®®)). Als Auffanger eignete sich eine 
diinne, auf einen geschliffenen Steinsalzkristall aufgedampfte 
Aluminiumschicht. Nach dem Aufdampfen der Aktivitét wurde 
dieser Aluminiumfilm durch Eintauchen in Wasser von seiner 
Steinsalzunterlage befreit und auf eine Kollodiumfolie iibertragen. 
Die totale Dicke von Quelle und Unterlage iiberstieg in keinem 
Fall 0,25 mg/cm?. 

Messungen. Uber die experimentellen Resultate ist bereits ein 
vorlaufiger Bericht erschienen*®). Die Messungen wurden in einem 
Vakuumgefiss von 30 cm Durchmesser ausgefiihrt. Dessen Wande, 
sowie auch die Zahlrohre, waren zur Herabsetzung der Riickdiffu- 
sion von Elektronen mit einer Hartgummischicht bekleidet. Die 
Anordnung von Quelle und Zahlern entsprach dem in Fig. 5 an- 
gedeuteten Schema. 

Die zusammengefassten Resultate von drei Messreihen sind in 
Fig. 9 dargestellt. Zur Auswertung wurde das Formelsystem von 
Tabelle II in leicht modifizierter Form (zusatzliche Korrektur auf 
Vielfachstreuung; ovale Form der Ziahlrohrfenster) verwendet. Mit 
diesen Formeln lassen sich die zu erwartenden Messresultate fiir 
eine vorgegebene Anisotropiekonstante A berechnen. Die Aufgabe 
besteht nun darin, denjenigen Wert von A zu bestimmen, der die 
beste Ubereinstimmung mit den Messpunkten liefert (Kurve in 
Fig. 9). 

Diese Ausgleichsrechnung ergab das folgende Resultat: 

A = + 0,24 + 0,03. 
' Die Messpunkte in den Zwischenstellungen 45° und 225° sind 
mit der Annahme einer Winkelverteilung von der Form 1 + A-cos?@ 
vertriaglich. Das Vorhandensein eines Gliedes ~ cos* @ lasst sich 
jedoch nicht mit Sicherheit ausschliessen, weil die Messungen auf 
die Beimischung eines solchen Terms nur wenig empfindlich sind. 

Diese beim Hg19? gefundene, ausgesprochen starke e~-e~-Rich- 
tungskorrelation lasst weitere Untersuchungen auf diesem Gebiet 
aussichtsreich erscheinen. Leider ist jedoch die Auswahl der fiir 
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eine solche Messung in Frage kommenden Zerfille ziemlich be- 
schrankt. Auch wird die theoretische Interpretation bei einem merk- 
lichen Beitrag der L-Konversion aus den erwihnten Griinden stets 
mit gewissen Schwierigkeiten verbunden sein. Die Situation ist also 
etwas weniger giinstig als bei den y-y-Koinzidenzen, wo den zitierten 
Arbeiten gemiss immerhin schon in mehreren Fallen eine Uberein- 
stimmung zwischen Experiment und Theorie erreicht worden ist. 


Am wenigsten abgeklart ist das Gebiet der 6-y-Richtungskorre- 
lation. Die vorliegenden Messungen am As7® lassen es zusammen 


p= 45° 30° 160° 225° 270° 
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Fig. 9. 
e~ — e~-Richtungskorrelation beim Hg?!9’. 
Punkte: gemessene Koinzidenzraten. 


Kurve: fiir die Verteilung W (0) = 1+0,24 cos? © zu erwartende Koinzidenz- 
raten (unter Beriicksichtigung des endlichen Winkelauflésungsvermégens). 


mit anderen Arbeiten 2%) 24)26) immerhin als wahrscheinlich er- 
scheinen, dass der gesuchte Effekt existiert. Es ist aber kaum zu 
erwarten, dass die B-y-Richtungskorrelationsmessungen in Zukunft 
ein allgemein brauchbares Mittel zur Bestimmung von Drehim- 
pulsen sein wird. Nur in wenigen Fallen darf man erwarten, dass 
simtliche zu einer erfolgreichen Messung des Effektes notwendigen 
Bedingungen erfiillt sind. 


Als Ziel fiir weitere Untersuchungen wird man daher eher eine 
Priifung der Wechselwirkungsansiitze in der f-Zerfallstheorie an- 
streben. Zu diesem Zweck sollte eine £-y-Folge gefunden werden, 
bei der méglichst viele Bestimmungsdaten bekannt sind, und an 
welcher eine eindeutige Winkelkorrelation messbar ist. 


Wir danken Herrn Prof. Dr. P. Scuerrer fiir sein forderndes 
Interesse an dieser Arbeit. Der A.G. Brown, Bovert & Cie. sind wir 
fiir finanzielle Unterstiitzung zu Dank verpflichtet. 





M. Walter, O. Huber und W. Ziinti. 
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Uber die Bedeutung 
der Funktion D, in der Quantentheorie der Wellenfelder 
von M. Fierz, Basel. 


(24. VIII. 1950.) 


Zusammenfassung. Die Stiickelberg-Feynman’sche Funktion D, wird physika- 
lisch gedeutet. Mit Hilfe dieser Deutung wird die von HEISENBERG vorgeschlagene, 
konvergente Feldtheorie kritisch diskutiert. 


Einleitung. 


STUECKELBERG') und FEYNMAN?)’) haben gezeigt, dass in der Theo- 
rie quantisierter Felder die von StUcKELBERG mit D, bezeichnete 
Funktion eine ausgezeichnete Rolle spielt. Sie beschreibt z. B. in 
der Quantenelektrodynamik die Ausbreitung retardierter Wechsel- 
wirkungen zwischen Elektronen. 

Die genannten Autoren haben mit Hilfe anschaulicher Uber- 


legungen die Bedeutung dieser Funktion plausibel gemacht. Vor 
allem hat StTUECKELBERG betont, dass nur sie Wirkungen darstellt, 
die durch ein Feld mit positiver Energie vermittelt werden. Da diese 
Funktion darum die kausale Abfolge der Ereignisse richtig be- 
schreibt, nennt sie STUCKELBERG ,,kausale D-Funktion“ (causale). 

Die Uberlegungen beider Autoren sind sehr ahnlich und im we- 
sentlichen auch zutreffend. Im einzelnen sind sie jedoch nicht vdllig 
klar. Dies riihrt vor allem daher, dass in den betreffenden Betrach- 
tungen die Komplementaritat der energetischen und der zeitlichen 
Verhiltnisse nicht beachtet wird. 

Sowohl SturcKELBERG wie FEYNMAN charakterisieren D,(2.—2,) 
dadurch, dass sie fiir t, > t, durch eine Funktion, die nur positive 
Frequenzen enthalt, dargestellt werden kann, wahrend die Dar- 
stellung fiir t, < t, nur negative Frequenzen enthalt. Dadurch wird 
der Eindruck erweckt, man kénne das Vorzeichen der Energieande- 
rung, die ein Teilchen bei einem Prozess erleidet, angeben, wenn 
dieser Prozess in einem bestimmten Zeitpunkt t, = t, stattfinden 
soll. Das ist aber natiirlich unméglich. Die Folge davon ist, dass bei 
dieser Betrachtungsweise scheinbar Wirkungen auftreten, die sich 
mit Uberlichtgeschwindigkeit ausbreiten. 
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D, (x) kann z. B. in der Form 


D, (a) = D,(«) ++ Dy (2) 


geschrieben werden. Hier ist D, die der Wellengleichung zugeord- 
nete, symmetrische Green’sche Funktion und D,(«) die symme- 
trische Lésung der homogenen Wellengleichung. D, (x) verschwin- 
det fiir raumartige x nicht, was den erwahnten Wirkungen ent- 
sprechen wiirde. Man muss jedoch beachten, dass der Zeitpunkt, in 
welchem ein Quantensprung stattfindet, im allgemeinen gar nicht 
genau festgelegt werden kann. Falls dies beriicksichtigt wird, so 
kann D, im Sinne Stiickelbergs und Feynmans gedeutet werden, 
ohne dass man auf unphysikalische Aussagen stésst. 


Es soll hier eine, wie mir scheint, korrekte Deutung der Funktion 
D, gegeben werden. 


Eine physikalische Deutung von D, erweist sich als besonders 
niitzlich, wenn man die Streumatrix, die aus einer allgemeinen, 
nicht mit Hilfe einer Hamiltonfunktion formulierbaren Theorie 
folgt, diskutieren will. 


Wir werden hier die kiirzlich von HrIsENBERG*) vorgeschlagene, 
konvergente Theorie naher untersuchen. In dieser Theorie tritt in 
gewissen Matrixelementen der Streumatrix an Stelle von D, die 
Funktion D, auf. Mit Hilfe der Interpretation von D, liasst sich 
einsehen, dass darum in Heisenbergs Theorie die Wechselwirkung 
teilweise durch Quanten negativer Energie vermittelt wird. 


1. Um die Uberlegungen nicht unnétig zu komplizieren, will ich 
mich auf die Diskussion der elektrodynamischen Wechselwirkung 
zwischen Elektronen beschranken. Man erkennt jedoch leicht, dass 
dieser Einschrankung keine grundsatzliche Bedeutung zukommt. 
Insbesondere ist es gleichgiiltig, ob die Teilchen, welche die Wir- 
kung vermitteln, der Fermi- oder der Bose-Statistik geniigen. 


Wir betrachten ein Matrixelement, das der Moller’schen Wechsel- 
wirkung entspricht: 


const. / (dz)* / (dy) y (a) Yu v(x) D,(4—y) y (y) yu vy) (1-1) 


Damit der Impulssatz die durch den Operator (1.1) beschriebenen 
Uberginge nicht beschrankt, wollen wir annehmen, dass sich die 
Elektronen in einem dusseren Felde bewegen, das streng beriick- 
sichtigt sein soll. 
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Die Funktion D, (x) in (1.1) wollen wir folgendermassen darstel- 
len: Wir betrachten die Lésungen der inhomogenen Gleichungen 


O f(x) = — 6, (2) *) (1.2) 
wobei ‘ie 
1 pe Cal iv - If L 
6, (2) =>— 6(r) /e* tdy = (7)-+ (dd) +5) 
0 
Die Gleichungen (1.2) kann man mit Hilfe retardierter oder avan- 
cierter Potentiale integrieren. Wir nennen diese Lésungen 


— 1 »” 1 mts 
Dret = 42|7| [Os het 4a|r| 6, (t+|r |) (1.3) 


Hier ist 


co 


5, (t) ag [ eitay 
0 


Jetzt gilt D, = Dt, + Dz, (1.4) 
Der Vollstandigkeit halber geben wir noch an, wie die iibrigen 


D-Funktionen durch D5, dargestellt werden kénnen. 
ret 


1 Een cs = = 
De= = | ot DL +DR+By) 


D, = Di, —Dt, + Dz,—Dz, (1.4) 


ret ret 


=~ > ae 


i w+ By 

Die Darstellung (1.4) von D, ist von der sonst in der Literatur 
verwendeten verschieden. Sie erweist sich jedoch als zweckmiassig, 
weil in der Quantentheorie der Felder, unabhangig von Spin und 
Statistik der Feldquanten, positive und negative Frequenzen in 
bestimmter Weise den Emissions- und Absorptionsoperatoren zu- 
geordnet sind. Die Fourierkomponenten von y(x) und »(z) sind 
naimlich Emissions- oder Absorptionsoperatoren, je nachdem die 
zugehorige Frequenz positiv oder negativ ist (N. B. Die Frequenz 
von e'!”! bezeichnen wir als positiv). 

Das hat zur Folge, dass die Fourierkomponenten des Operators 
yy, y Ubergiingen, bei denen die Energie zu- oder abnimmt, zu- 
geordnet sind, je nachdem die zugehérigen Frequenzen positiv oder 
negativ sind. 


*) x bedeutet den Vierervektor (x, y, z, t), wahrend 7 den raumlichen Vektor 
(x, y, z) bedeutet. 
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Wir betrachten jetzt den Operator 


| (da)* | (dy)*V(2) yp y(a) De(@—y) ¥(Y) Yu Py(y) (1.5) 
Ve vy 
wobei V,, V, gewisse endliche, vierdimensionale Gebiete bedeuten, 
iiber die integriert wird. Der Operator (1.1) kann als Summe von 
Operatoren der Art (1.5) aufgefasst werden. 


(1.5) beschreibt die elektromagnetische Wirkung eines Elektro- 
nentiberganges im Gebiete V, auf einen Ubergang im Gebiet V,. 


Falls die zeitliche Ausdehnung des Gebietes V, hinreichend gross 
ist, kann man das Vorzeichen der Energieinderung, die mit dem 
Ubergange in V, verbunden ist, festlegen. Nimmt die Energie bei- 
spielsweise ab, so entspricht dies physikalisch der Emission eines 
Lichtquants. Dieses wird hernach im Gebiete V, absorbiert werden. 
Daher muss man erwarten, dass die diesem Falle entsprechenden 
Matrixelemente von (1.5) nur dann nicht verschwinden, wenn das 
Gebiet V, spater liegt als V,. Da V, und V, eine gewisse zeitliche 
Ausdehnung haben, so ist diese Aussage so zu verstehen, dass es 
in V, Punkte geben muss, die durch einen in die Zukunft weisenden 
Lichtstrah]l mit Punkten in V, verbunden werden kénnen. Die 
Wirkung von V, auf V, muss somit durch das retardierte Potential 
beschrieben werden. Wenn andererseits die Energie in V, zunimmt, 
so muss das avancierte Potential die Wirkung von V, auf V, be- 
schreiben, oder, was auf dasselbe herauslauft, es muss eine retar- 
dierte Wirkung von V, auf V, auftreten. Diese Koppelung der 
Vorzeichen der Energieénderung bei Elektroneniibergingen und 
ihrer zeitlichen Reihenfolge ist charakteristisch fiir eine Theorie, 
bei der die Wechselwirkung durch Felder mit positiver Energie ver- 
mittelt wird. 


Die Darstellung von D, gemiiss (1.4) zeigt nun, dass der Operator 
(1.5) die beschriebenen Eigenschaften besitzt. 

Wir wollen z.B den Fall betrachten, dass in V, ein Ubergang 
stattfinde, bei welchem die Elektronenenergie im Mittel um hy, 
abnimmt. Das Gebiet, V, liege bei t = 0 und habe eine Ausdehnung 
der Gréssenordnung J. Wir setzen dementsprechend in (1.5) fiir 
y (x) y, y (x) die Funktion 


—int— Se 
Je r (1.6) 


Ou (x 


ein, wobei wir bei der Integration tiber (dx)* iiber alle Zeiten inte- 
grieren kénnen. 
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Da die Energieinderung des betrachteten Prozesses negativ sein 
soll, darf (1.6) keine positiven Frequenzen enthalten. Das ist dann 
mit grosser Naherung erfiillt, wenn 


»T>1 (1.7) 


Die Energieiinderung selber ist dann wohl bestimmt. Integriert 
man nun iiber t, so liefert nur der Anteil D%., von D, einen Beitrag 
und man erhalt 

Ity—IriP 


f = 1 iv, ao 7 wae fae ‘ 
(a2) [(dy)* 04) ee Hy) ye wy) (1.8) 
Ve Vy 


> 
4n|r| 


Hier ist |r| = !z—Y| und v, ist ein dreidimensionales Volumen- 
element. _ (ty—irl)? 

Der Faktor e ™  beschreibt das ,,kausale‘‘ Verhalten. Er 
ist nur dann merklich von Null verschieden, wenn t, ~| 7 | mit 
einem Spielraum + T’, was der Dauer des Prozesses in v, entspricht. 

Wenn das Gebiet V, wirklich spater als V, liegen soll, dann muss 
t, > T sein. Dann ist |7| v)S 1 und man befindet sich in der 
Wellenzone des in v, stattfindenden Ubergangs. In dieser kann das 
durch die Elektronen in V, erzeugte Feld als freies Lichtfeld auf- 
gefasst werden. Die Deutung der Wechselwirkung mit Hilfe der 
Vorstellung von emittierten und nachher absorbierten Lichtquanten 
ist deshalb in diesem Falle sicher sinnvoll. Zugleich wird es dann 
méglich, indem man die Lichtquanten explicite in die Theorie ein- 
fiihrt, den Energiesatz fiir den Emissionsprozess und den Absorp- 
tionsprozess einzeln zu erfiillen. 

Falls in der Streumatrix an Stelle von D, eine andere Green’sche 
Funktion auftritt, die auch D>, und Dj, enthalt, so kann der 
Energiesatz fiir die einzelnen Uberginge nur erfiillt werden, wenn 
man Quanten negativer Energie einfiihrt. Will man hierauf ver- 
zichten, so wird der Energiebegriff viel weiter eingeschrankt, als dies 
durch die Komplementaritét von Energie und Zeit schon in der 
Quantentheorie der Fall ist. 

Das von Stiickelberg verwendete Kausalitats-Postulat ist somit 
mit der Forderung gleichwertig, dass die Beschreibung des ener- 
getischen Ablaufs der Prozesse nur durch die Komplementaritat 
von Energie und Zeit beschrankt sein soll, und dass die Wechsel- 
wirkung durch Quanten positiver Energie vermittelt werde. 

2. HrIsENBERG‘) hat kiirzlich eine konvergente Feldtheorie zur 
Diskussion gestellt. Diese Theorie ist jedoch nicht ,,kausal“ in dem 
soeben beschriebenen Sinne. Auf Grund unserer Betrachtungen 
kann man dies sofort erkennen. 
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Ich méchte zuerst kurz die Grundlagen dieser Theorie in etwas 
vereinfachter Form zusammenfassen. 


Man betrachte eine hinreichend grosse Zahl von Spinorfeldern 
y, denen die Massen x, zugeordnet sind. Diese quantisiere man 
in der iiblichen Weise. Auch die Feldenergie soll einfach durch die 
Summe der Energien der Felder gegeben sein. Um diese Felder zu 
koppeln, mache man folgenden Ansatz: 


Man bildet zuerst 


P= 2 Ceves P= 2’ Ceve (2.1) 


Y ist nicht im gewéhnlichen Sinne zu ¥ konjugiert, weil die C;, teil- 
weise imaginir sein sollen. 
Zufolge der Vertauschungsrelationen der y, gilt 
= 1 
{¥ (2), ¥(y)} “Fae eo = S$ (x—y) (2.2) 
Dabei ist S;,(x) die Dy entsprechende Spinorfunktion, welche der 


Masse x, zugeordnet ist. Uber die Cz verfiige man so, dass S¥ (2) 
regular ist. Das ist méglich, wenn die C? auch negativ sein diirfen. 


Jetzt fiihre man die nicht hermitesche Grésse 
H (x) = A (¥ (2), P(2)) (F(a), (2) (2.3) 


ein, mit deren Hilfe man die nicht unitaére Matrix T 


T= SPAS [ (day) | (den)* PL (2) H(@a)] (2.4) 
bildet. P ist der von Dyson eingefiihrte Operator, der die chrono- 
logische Reihenfolge der Faktoren H (a,) in (2.4) festlegt. Zufolge 
der Annahme iiber die C? ist T sicher regular, kann aber nicht als 
Streumatrix interpretiert werden, weil H (x) nicht hermitesch ist 
und daher keiner Hamiltonfunktion entsprechen kann. 


Man bilde nun die unitire Matrix 
S = T(T*T)-? = (TT*)“"T (2.5) 
welche HrtsenBERG als Streumatrix interpretiert*). (Falls H(z) 
hermitesch ist, ist J’ = S.) 
*) Die Idenditaét der beiden Ausdriicke (2.5) fiir S hat HeIsEnBERG in einer 


noch nicht veréffentlichten Arbeit bewiesen, in welche ich durch Vermittlung von 
Prof. Pauti Einblick hatte.5) 
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In T ist die chronologische Reihenfolge der Faktoren H (2) ge- 
wahrt, so dass hier in den Matrixelementen die ,,kausale‘* Funktion 
S,.(x) erscheint, die D, entspricht. In S ist dagegen die chrono- 
logische Reihenfolge der Faktoren zerstért, so dass hier auch andere 
Green’sche Funktionen als S,(z) auftreten. 

Entwickelt man S nach A, so erhilt man in 2. Naherung (Terme 
in A?); 

tae i 
Se) =—“y-| (day)* [ (day)* PLS (a), 9 (29) 
ss ’ ag se 
+ [ (day) [(de,)* e (e,— 22) (3(a), 3(e2)) (2.6) 
Dabei sind § und 3 Real- und Imaginirteil von H: 
1 Pee ve 
$=(H+H*); 3=3-(H—H*) (2.7) 


é(x) ist gleich + 1, je nachdem t = a, ¥ 0 ist. 

Um (2.6) zu diskutieren, fiihren wir folgende Bezeichnung ein: 
Man nenne Teilchen, die gemiiss (2.1) zu Cz? > 0 gehéren, «-Teilchen, 
diejenigen, die zu C? < 0 gehéren, 6-Teilchen. 

§ beschreibt dann Prozesse, bei denen je eine gerade Anzahl «- 
und £-Teilchen miteinander reagieren, wahrend 3 solche Prozesse 
beschreibt, bei denen diese Zahlen ungerade sind. Offenbar ist der 
2. Term in (2.6) kritisch. 


In ihm sind Matrixelemente enthalten, die durch das folgende 
»Graph* charakterisiert werden kénnen. 


Diese Matrixelemente haben die Gestalt 
const. [ (da)* [ (da’)* yz, (2) vi-(2’) vi (a) vs(2) e(a—2’) 
-S,(z—2') py, (2) yy (2’) (2.8) 


Hier sind die y+ die den «-Teilchen entsprechenden Erzeugungs- 
und Vernichtungsoperatoren. S, (x — 2’) ist die in den V. R. auf- 
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tretende, dem betreffenden «-Teilchen zugeordnete Funktion. Sie 
kann im Sinne von (1.4), (1.4’) dargestellt werden, und es gilt 


(2) S,(2) = + (St 


ret + SS + a + Sw) (2.9) 
Deutet man diese Funktion so, wie dies im 1. Abschnitt geschehen 
ist, so entsprechen S,,,, Sj, Wirkungen, die durch Quanten nega- 
tiver Energie vermittelt werden. 


Die Streumatrix enthialt allerdings keine Matrixelemente, bei 
denen solche Quanten in den Endzustinden auftreten. Sie werden 
schliesslich immer absorbiert. Diese Absorption kann jedoch erst 
nach sehr langer Zeit eintreten, so dass man den Quanten negativer 
Energie wohl doch physikalische Existenz zuschreiben muss. 


Jedenfalls unterscheidet sich HrIsEnNBERGs Theorie nicht nur 
dann von der itiblichen Hamilton-Theorie, wenn sich die Teilchen 
bis zu Abstianden der ,,universellen Linge‘‘ nahekommen, wie dies 
HetsEnBERG auf 8. 258 seiner Arbeit behauptet. Teilchen, die einen 
beliebig grossen, zeitartigen Abstand haben, tiben vielmehr Wir- 
kungen aufeinander aus, die nur mit Hilfe von Quanten negativer 
Energie physikalisch gedeutet werden kénnen. Dieser Umstand 
fiihrt dazu, dass uns die von HrIsENBERG versuchte Lésung des 
Divergenzenproblems in der Theorie quantisierter Felder nicht be- 
friedigend erscheint. Der Grund fiir das Versagen der heutigen 
Feldtheorie liegt doch wohl darin, dass man von ungekoppelten 
Feldern ausgeht, die hinterher durch einen Ansatz fiir die Wechsel- 
wirkung gekoppelt werden. Dieses Vorgehen ist sowohl vom lo- 
gischen wie auch vom physikalischen Standpunkte aus unbefriedi- 
gend. Es wird jedoch auch von HEISENBERG befolgt. 

Zum Schluss méchten wir darauf hinweisen, dass eine Theorie 
vom eben diskutierten Typus nicht notwendig mit Teilchen vom 
Spin 4 aufgebaut werden muss. 

Man kann neben dem Feld ¥, das gemiiss (2.1) gebildet ist, noch 
ein Vektorfeld 


P,= 2b Py P,= 2, bop 


einfiihren, wobei man wieder iiber die b? geeignet verfiigt. Mit 
Hilfe der Koppelung 


H=BW@y,¥)@ 


7 


kann man, wie HEISENBERG, eine regulire Matrix T bilden und aus 
ihr die Streumatrix S. Nennt man diejenigen Felder, fiir die c¢? 
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und 6b? negativ sind wieder £-Felder, so gewinnt man im limes, in 
welchem die Massen der £-Quanten gegen unendlich gehen, eine 
regularisierte Theorie vom Typus der Elektrodynamik. 


Basel, Seminar fiir theoretische Physik der Universitat. 


Nachtrag bei der Korrektur: 


1. Ich hatte in Princeton Gelegenheit, mit Prof. HEISENBERG die hier gegen 
seine Theorie erhobenen Einwande zu diskutieren. Dabei hat sich folgendes ergeben: 
in meinen Betrachtungen ist implicite vorausgesetzt, dass die Matrix S(t), welche 
den Zustand zur Zeit ¢ beschreibt, wenn dieser zur Zeit t = 0 gegeben ist, die Grup- 
peneigenschaft S(¢) S(t’) = S (t + t’) besitze. HEISENBERG hoffte, dass seine Matri- 
zen S(t) = T(t) (T*(t) T(t))—% wenigstens annahernd eine Gruppe bilden, wenn ¢ 
und ?¢’ gross gegen die ,,kleinste Zeit‘‘ t sind. Unsere Betrachtung zeigt aber, dass 
dies nicht zutrifft, wie gross auch ¢ und ¢’ gewahlt werden. Die Matrizen S(t) wiirden 
vielmehr nur dann eine Gruppe bilden, wenn man Quanten negativer Energie ex- 
plizite in die Theorie einfiihrt. 

2. Herr Dr. R. Jost macht mich darauf aufmerksam, dass die Theorie ,,vom 
Typus der Elektrodynamik“, auf die am Ende dieser Arbeit hingewiesen wird, 
nicht eichinvariant ist, weil der Strom (P yp W) keiner Kontinuitatsgleichung 
geniigt. Somit lasst sich Heisenbergs Ansatz auch nicht als formales Hilfsmittel 
verwenden, um eine Theorie zu ,,regularisieren“. 
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Zum Zusammenhang zwischen Feld- und Bewegungsgleichungen 
von Adrian E. Scheidegger 
(24. V. 1950.) 


Summary. The problem whether it is a general feature of non-linear field theories 
that the equations of motion of the sources can be deduced from the field equations, 
has not yet been solved. 

In this connection we apply a generalization of Einstein, Infeld and Hoffmann’s 
approximation procedure to different types of field theories. It is shown that in 
any scalar or vector field theory whatsoever this method does not yield the equations 
of motion. It is seen that a non-linear field theory must be at least a tensor theory 
of the rank two if the analogue to Einstein, Infeld and Hoffmann’s method is to be 
possible. 


Die Frage nach dem Zusammenhange einer gegebenen Feld- 
theorie mit den Bewegungsgleichungen fiir die Quellen des Feldes 
ist fiir verschiedene Falle untersucht worden. So ist es bekannt, 
dass es méglich ist, in der allgemeinen Relativitaitstheorie die Be- 
wegungsgleichungen aus Einsteins Feldgleichungen abzuleiten')?), 
wahrend fiir den Fall eines elektromagnetischen Feldes ein ent- 
sprechendes Verfahren nicht aufgedeckt werden konnte. Es ist 
leicht einzusehen, dass eine Feldtheorie nicht linear sein darf, wenn 
darin die Bewegungsgleichungen enthalten sein sollen; denn in 
einer linearen Feldtheorie stellen die Gleichungen, die das Feld 
mehrerer Quellen beschreiben, einfach eine lineare Superposition 
aller Gleichungen, die je das Feld einer einzigen Quelle betreffen, 
dar und kénnen somit keine Wechselwirkung enthalten. 


Es ist daher von vorneherein klar, dass wir nicht erwarten 
diirfen, in der linearen Elektrodynamik von Maxwetu die Bewe- 
gungsgleichungen eines Elektrons aus den Feldgleichungen her- 
zuleiten. Dazu miissen wir mindestens auf eine nichtlineare Ver- 
allgemeinerung der Elektrodynamik zuriickgreifen, wie sie etwa 
von Born und Inretp’) versucht worden ist. Nun ist aber nichts 
dariiber bekannt, dass die Born-Infeld-Theorie auf die Bewegungs- 
gleichungen des Elektrons fiihre. 


1) ErnstE1n, INFELD und Horrmann, Annals of Mathematics 39, 66, 1938. 
2) ErNsTEIN und InFELD, Canadian Journal of Mathematics 1, 209, 1949. 
3) Born und INFELD, Proc. Roy. Soc. A 144, 425, 1934. 
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Es erhebt sich daher die Frage, ob es ein genereller Zug der 
nichtlinearen Feldtheorien ist, dass sie die Bewegungsgleichungen 
der Quellen enthalten. Um dies zu untersuchen, ist es naheliegend, 
eine Verallgemeinerung der bekannten Approximationsmethode 
von Einstein, [NrerD und Horrmann!)?) aufzustellen zu ver- 
suchen, von der bekannt ist, dass sie im Falle der Relativitits- 
theorie zu den Bewegungsgleichungen der Quellen fiihrt. 

In diesem Zusammenhange mégen wir bemerken, dass neulich 
BrrcMANn‘) ein kovariantes Schema fiir allgemeine Faille von 
Feldtheorien aufgestellt hat. Die Relativitatstheorie erscheint dann 
als ein Spezialfall in diesem Formalismus. Das Hauptziel der Berg- 
mann’schen Arbeit war, alle diese Feldtheorien in eine Hamilton’- 
sche Form zu kleiden, so dass deren Quantisierung méglich wird; 
im klassischen Teil seiner Untersuchungen streift er aber einige 
Tatsachen, die eng mit unserem Problem verkniipft sind. So stellt 
er unter anderem fest, dass ein analoges Vorgehen wie die Approxi- 
mation von EInste1In, INFELD und HorrMann in einer nicht- 
linearen Feldtheorie auf die Bewegungsgleichungen fiihre. Dies 
wiirde in der Tat bedeuten, dass die Bewegungsgleichungen eines 
Elektrons in der Born-Infeld-Theorie enthalten waren, was, ange- 
sichts der vielen fruchtlosen Versuche, dieselben irgendwie aus 
einer Feldtheorie herzuleiten, kaum glaubwiirdig erscheint. Wir 
wollen daher untersuchen, ob sich die Methoden von BERGMANN 
auf die Born-Infeld- und andere nichtlinearen Feldtheorien an- 
wenden lassen. 

Zur leichteren Verstandlichkeit resiimieren wir kurz die wich- 
tigsten Formeln der Bergmann’schen Arbeit. Fiir die Details miissen 
wir jedoch auf das Original*) verweisen. 

Wir bezeichnen die Feldvariablen mit y,(A4 =1...N). Die 
Feldgleichungen sollen aus einem Extremalprinzip 


61=8 [L(yys yay) ata =0 (1) 
(wo yp = Oy/Ox®; B =0...4; 2° = Zeit, c = 1) folgen und haben 


daher die Form 
OL OL 
I4= =f ) = 2 
OV4 OV 410) Ie @) 





Hierbei ist, wie iiblich, angenommen, dass tiber jeden Index, der 
zweimal erscheint, zu summieren ist. Unter einer infinitesimalen 
Koordinatentransformation 


gh* — gt — ef (3) 


‘) Beramann, Phys. Rev. 75, 680, 1949. 











742 Adrian E. Scheidegger. 
transformieren sich die Feldvariabeln in folgender Weise 
6Y4=94—Y4 =e (F 2" Oe Baral”) (4) 


Dabei sind die F’, 3” fiir die Art der Feldvariablen charakteristische 
Zahlen. Die Theorie ist vollsténdig kovariant, wenn unter einer 
Koordinatentransformation die Lagrangefunktion sich nur um 
eine Divergenz andert. 

Eine weitere bemerkenswerte Eigenschaft dieses Schemas ist, 
dass die Feldvariablen 4 Identititen erfiillen miissen. Dies ist nicht 
eine zusitzliche Annahme, sondern eine Folge der geforderten 
Kovarianz der Theorie. Man kann zeigen, dass letztere Forderung 
nur erfiillt werden kann, falls 


(F, | Yep [A), + Yai" a 0 (5) 


Um die Bewegungsgleichungen herzuleiten, verwenden wir eine 
Approximationsmethode, die derjenigen von ErnsteIn, INFELD und 
HorrMann entspricht. Wir entwickeln die Feldvariablen nach Po- 
tenzen eines kleinen Parameters A: 


Ys=oYatAyatereyat (6) 


Die zeitliche Anderung der Feldgréssen soll hierbei langsam im 
Vergleich zur raumlichen sein. Unter dieser Annahme sind die zeit- 
lichen Ableitungen einer Feldgrésse von héherer Ordnung als die 
raumlichen. Wir kénnen dies in unserer Schreibweise zum Aus- 
druck bringen, indem wir 


t= aA (7) 


setzen. Dann kénnen wir Ableitungen nach t gleich wie die raum- 
lichen Ableitungen behandeln: 


(8) 


Als die nullte Niherung in unserer Approximationsmethode 
nehmen wir eine triviale Lésung der Feldgleichungen, in der alle 
Feldvariablen Konstante sind. Dann wird die erste Naherung er- 
geben, dass die Lésung yg nicht im ganzen Raum definiert ist. 
Es werden sich Singularitaten einstellen, die die Quellen des 
Feldes darstellen. Ferner ergibt sich wegen der Identitaten (5), dass 
die Approximationsmethode nur dann in konsistenter Weise fort- 
gefiihrt werden kann, falls die folgenden Oberflaichenintegrale 


$F, oe oL4 (oy +4,y)n,dS=0 (9) 
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um die Singularitaéten verschwinden. Hierbei sind n, die Kom- 
ponenten des Einheitsvektors normal zu dS. Dies sind die 3 Be- 
wegungsgleichungen und die Erhaltungsgleichung fiir die Polstarke 
einer Quelle. 

Um die Méglichkeit der Herleitung der Bewegungsgleichungen 
fiir spezielle Falle von Feldtheorien zu untersuchen, wollen wir die 
obigen Formeln systematisch auf gewisse Typen von Feldvariabeln 
anwenden. 

Hierzu beginnen wir als einfachstem Fall mit einer einzigen 
skalaren Feldgrésse 


yaa. (10) 


Nun ist in diesem Falle die Transformation der Feldvariablen durch 
den letzten Term in (4) gegeben, so dass alle Koeffizienten F, 3° 
verschwinden. Die Oberflaichenintegrale reduzieren sich daher zu 
trivialen Identitaten, und wir erhalten dus Resultat, dass man keine 
Bewegungsgleichungen in einem Skalarfeld ableiten kann. 

Die nachst kompliziertere Art von Feldvariablen sind Vektoren. 
Somit setzen wir 


y,=A,. (11) 


Unter der infinitesimalen Koordinatentransformation (3) erhalten 
wir die folgende Anderung der Feldvariablen (abgesehen von dem 
Term, der der Substitution der Argumente entspringt) 

A= (6.,—€7,,) A, = 804, Ag— 85149 9x5 yr, (12) 
Folglich 

Ft te De, (13) 

Mit diesen Werten fiir die Koeffizienten F’,,2* ergeben die Ober- 
flachenintegrale (die ,,triviale, konstante Lésuug der Feldglei- 
chungen ist mit a, bezeichnet) 


0-—§F,,!'a, »L* mdS=a, § ol n, dS (14) 


Hieraus ersehen wir, dass sich die Bedingungen (9) im Falle jeder 
Vektortheorie zu einer einzigen Gleichung reduzieren. Diese kann 
aber nicht geniigen, um die Bewegung der Singularitat, auf die sie 
sich bezieht, festzulegen. Es ist anzunehmen, dass sie die Erhal- 
tungsgleichung fiir die Polstirke der betreffenden Quelle darstellt. 
Wir schliessen daher, dass Ernste1n, INFELD und HorrMann’s 
Methode zur Herleitung der Bewegungsgleichungen aus den Feld- 
gleichungen in einer Vektorfeldtheorie kein Analogon besitzt. 
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Elektrodynamik ist eine Vektortheorie; elektrische und mag- 
netische Feldstirke lassen sich durch ein (vierer-) Vektorpotential 
darstellen. Daher ist es nicht méglich, die Bewegungsgleichungen 
wie in der Relativitatstheorie aus den Feldgleichungen herzuleiten, 
auch wenn die letzteren nicht linear angesetzt werden. 

Schliesslich betrachten wir noch Tensorfeldtheorien. In diesem 
Falle setzen wir 


Ya = A, (15) 


Es ist zu erwarten, dass in diesem Falle die Oberflaichenintegrale 
(9) auf Bewegungsgleichungen fiihren, da die vorliegende Methode 
ja derjenigen von Ernste1n, InFeLD und Horrmann nachgebildet 
ist, die bekanntlich im Falle der Relativititstheorie mit Tensoren 
als Feldvariablen anwendbar ist. In der Tat finden wir 

F ye? * = — 6545 9x5, — 92 99x (16) 


wv ov ox pa ox” ou 


und somit ergeben die Bedingungen (9) 


O= PF yy 2°" dy ol"? n, dS =— {ayy oli? + ay, ol}n, dS (17) 


Wir erhalten daher den Satz, dass ein direktes Analogon zur Me- 
thode von Ernste1n, InFELD und HorrMann nur in Feldtheorien, 
wo die Feldvariablen von mindestens der Stufe zwei sind, exi- 
stieren kann. 

Abschliessend méchte ich erwihnen, dass ich Herrn Proféssor 
InFELD sehr dafiir verpflichtet bin, dass er mich auf die hier unter- 
suchten Fragen aufmerksam gemacht hat. Die vorliegende Arbeit 
ist wihrend eines Aufenthaltes an der University of Toronto, 
Ontario, entstanden, der mir von der Institution des schweizerisch- 
kanadischen Studentenaustausches vermittelt wurde. Allen be- 
teiligten Herren und Amtsstellen, die keine Miihe gescheut haben, 
diesen Studienaufenthalt so fruchtbringend als méglich zu gestalten, 
sel hiermit der beste Dank ausgesprochen. 


Department of Applied Mathematics, 
University of Toronto, Ontario, Canada.*) 


*) Gegenwiartige Adresse des Autors: Dept. of Physics, Queen’s University, 
Kingston, Canada. 





Untersuchung der Photospaltung von Kohlenstoff C12 
in drei Alphateilchen 
von V.L.Telegdi und W. Zinti. 
(25. VIII. 1950.) 


I, EXPERIMENTELLER TEIL. 


§ 1. Einleitung und historischer Uberblick. 


Als Kernphotoeffekt oder Photospaltung pflegt man Kernreak- 
tionen zu bezeichnen, bei denen aus einem Kern unter der Ein- 
wirkung eines y-Quants ein Teilchen (z. B. ein Neutron, Proton 
usw.) ausgesandt wird. 1934 gelang es SztLarD und CHAutMErs}), 
mit Hilfe natiirlicher y-Strahlen das am Kern Be® besonders schwach 
gebundene Neutron abzuspalten, bald darauf Cuapwick und 
GoLpHABER?) die Photospaltung des Deuterons. 

Die Bindungsenergien aller iibrigen stabilen Kerne sind aber 
weit grésser als die Energien der hartesten natiirlichen y-Strahlen; 
erst durch Verwendung der bei der Reaktion Li’ (p, y) Be® ent- 
stehenden Gammastrahlung, deren Maximalenergie rund 18 MeV 
betragt, gelang es Botne und GENTNER®) an einer Vielzahl von 
Kernen zuerst (y, n)- und dann WAFFLER und Mitarbeitern*) (y, p)- 
Prozesse zu erzeugen. 

Der Nachweis dieser Prozesse erfolgte jeweils durch Bestimmung 
der Aktivititen der Restkerne. Er war also nur in jenen Fallen 
méglich, in denen die Aussendung eines Teilchens zu einem insta- 
bilen Isotop fiihrte. 

Man erkannte friih, dass auch (y, «)-Reaktionen prinzipiell még- 
lich sein sollten, vgl. Lrvinacston und Bretue®). Bei vielen leichten 
Kernen, insbesondere jenen, die sich aus Alphateilchen zusammen- 
gesetzt denken lassen (z. B. C12, 018), ist ja die fiir die Abspaltung 
eines Alphateilchens nétige Arbeit viel kleiner als die Bindungs- 
energien der einzelnen Nukleonen. Fiir den Nachweis einer még- 
lichen (y, «)-Reaktion durch Aktivitétsmessungen wirkt sich dieser 
Umstand aber ungiinstig aus, weil gerade bei diesen Kernen die 
Emission eines Alphateilchens fast nie auf ein unstabiles Isotop 
fihren kann. 
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Parallel zu ihren oben erwahnten ersten Versuchen tiber Kern- 
photoeffekte versuchten Borne und GENTNER*) am C!* eine 
(y, «)-Reaktion nachzuweisen. Sie beniitzten als Nachweismittel 
ein Kohlezaihlrohr und einen Proportionalverstarker. Infolge der 
Unempfindlichkeit der damaligen Apparaturen und der zu geringen 
Intensitét der zur Verfiigung stehenden Strahlenquelle (Li-y- 
Strahlung, s. 0.) blieb ihnen ein Erfolg versagt. 

Der Nachweis der (y, «)-Reaktionen scheiterte also aus zwei 
Griinden: der ungeniigenden Intensitat der Gammastrahlen (es ist 
fiir diese Reaktion ein viel kleinerer Wirkungsquerschnitt zu er- 
warten als fiir (y, m)- und (y, p)-Prozesse) und der Unzulanglichkeit 
der Nachweismittel. 

Das der Entdeckung der Kernphotoaffekte folgende Jahrzehnt 
brachte in dieser Hinsicht entscheidende Fortschritte. WAFFLER 
und Mitarbeiter®) bauten in Ziirich eine Hochspannungsanlage mit 
sehr grossem Protonenstrom, die systematisch zur Untersuchung 
von Kernphotoeffekten mit Hilfe der Li-y-Strahlung benutzt wurde 
und dank ihrer Intensitat eine ganze Reihe neuer Photoeffekte zu 
beobachten gestattete. Andererseits entwickelte sich die Verwen- 
dung von photographischen Emulsionen durch die Arbeiten der 
Bristoler Schule zu einem Prizisionsinstrument fiir den Nachweis 
kernphysikalischer Prozesse. 

Hawnnt fihrte 1947/48 an diesem Institut unter der Leitung von 
E. BLeutER eine Diplomarbeit aus, in deren Rahmen er die An- 
wendbarkeit photographischer Emulsionen fiir die Kernphysik zu 
untersuchen hatte. Er bestrahlte unter anderem Platten mit der 
Li-y-Strahlung, um festzustellen, ob die y-Empfindlichkeit der 
Emulsion deren Anwendung zum Nachweis seltener Photoeffekte 
nicht prinzipiell im Wege stand. 

Er benutzte sog. Eastman Kodak Alpha Fine Grain Emulsions 
und setzte sie in nichster Nahe der Quelle rund 50 Stunden lang der 
Li-y-Strahlung aus. Es zeigte sich, dass dieser Emulsionstyp, der 
an sich recht unempfindlich ist und heute aus diesem Grund nicht 
mehr hergestellt wird, auch bei kraftiger, zam Nachweis der Spuren 
von Alphateilchen geniigender Entwicklung durch die Gamma- 
strahlen bzw. durch die von diesen sekundiar erzeugten Elektronen 
nur massig verschleiert wird. Die mikroskopische Durchsicht des 
so bestrahlten Materials lieferte neben einzelnen Alphaspuren eine 
Anzahl von ,,dreistrahligen Sternen‘‘, d. h. von drei aus einem 
Mittelpunkt auslaufenden Alphateilchenspuren. Da damals schon 
bekannt war’), dass die beim Resonanzeinfang von Protonen von 


*) Laut einer freundlichen Privatmitteilung von Prof. Dr. W. GENTNER. 
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440 keV an Li’ entstehende Gammastrahlung zumindest vor- 
wiegend aus einer Linie von 17,6 MeV besteht, wenn auch iiber 
eventuelle andere Komponenten Unklarheiten herrschte, konnten 
die erwahnten Ereignisse auf Grund der Energiebilanz der Reaktion 


C12 + hy = 8 Het, (1) 
also einer Photospaltung des C!” in drei Alphateilchen zugeschrieben 
werden. 

Eine genauere Analyse des Materials zeigte bereits, dass die 
Reaktion (1) zumindestens vorwiegend iiber die Stufen 

C12 + hy = Be®* + Het (2a) 

Be®* = 3 He (2b) 


verlauft; dariiber wurde in einer vorlaufigen Mitteilung®) berichtet. 


Die erwahnte Reaktion ist also als (y,«)-Prozess zu deuten. 
Durch die Arbeiten von Hirzeu und WArFFLER®) wurden die 
Schwierigkeiten zutage gefordert, mit denen die theoretische Deu- 
tung von Kernphotoeffekten auf Grund der bewarten Compound- 


kern-Vorstellung'®) zu kampfen hat. Schon hierdurch gewinnt die 
Untersuchung dieser ersten (y, «)-Reaktion Interesse. Durch die 
Natur des Ausgangskerns C!* gewinnt sie indessen besondere Be- 
deutung. Kohlenstoff C!? gehért namlich zu den anfangs erwahnten 
Kernen, die hinsichtlich ihrer Neutronen- und Protonenzahl aus 
einer ganzen Zahl von Alphateilchen zusammengesetzt sind. Die 
Verhaltnisse bei den Bindungsenergien dieser Kerne haben WHEE- 
LER u. a. zur Hypothese gefiihrt, dass sie eine Art ,,molekularer“ 
Struktur besitzen, bei der die Alphateilchen die Rolle der Atome 
spielen. Diese Auffassung gestattet einige Voraussagen iiber die 
Eigenschaften der betrachteten Kerne zu machen, die zwar mit der 
Erfahrung in leidlichem Einklang stehen, jedoch keine eindeutige 
Entscheidung zu ihren Gunsten rechtfertigen. 


Wir erblicken!!) in der Reaktion (1) ein geeignetes Mittel zur 
Priifung dieses sogenannten Alphateilchenmodells. Die vorliegende 
Arbeit setzt sich also zum Ziel, die Untersuchung der Photospaltung 
des C1? zunichst im Anschluss an die oben skizzierten vorlaufigen 
Messungen experimentell zu verbessern und hierauf die Ergebnisse 
theoretisch mit den Vorhersagen des Alphateilchenmodells zu ver- 
gleichen. 
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§ 2. Die angewandte Methode und die zu itiberwindenden Schwierigkeiten. 


Die fiir den ersten Nachweis der Photospaltung des Kohlenstoffs 
C!2 benutzte photographische Methode wurde auch fiir die ein- 
gehendere Untersuchung beibehalten, weil sie fiir die Anwendung 
auf diesen Prozess ganz besonders geeignet ist. 

Durch die Seltenheit des Prozesses waren wir gezwungen, die zu- 
gleich als Nachweismittel und als Target (C!* ist in der Gelatine 
der Emulsion in betrachtlicher Menge enthalten) dienenden Platten 
einer sehr intensiven Bestrahlung (etwa 101° Quanten/cm?) aus- 
zusetzen. Infolge ihrer Sekundarelektronen rufen jedoch Gamma- 
strahlen einen starken Untergrund von entwickelten Kérnern her- 
vor, der die Beobachtung der Spuren der bei der Photospaltung 
erzeugten Teilchen sehr erschweren und u. U. gianzlich verunmég- 
lichen kann. 

In verhaltnismassig unempfindlichen Emulsionssorten sowie bei 
Unterentwicklung tritt zwar ein solcher Untergrund weniger stark 
in Erscheinung, doch wird zugleich auch die Qualitaét der nachzu- 
weisenden Spuren in Mitleidenschaft gezogen. 

Aus der Tatsache, dass die den Gegenstand unserer Untersuchung 
bildende Reaktion ein sehr seltener Prozess ist, erwachsen auch an 
die anzuwendende Messtechnik besondere Anforderungen, damit 
ein betrachtlicher Teil des Materials fiir die quantitative Auswer- 
tung zur Verfiigung steht. 


A. Eignung und Entwicklung verschiedener Emulsionsarten. 


Die bei der vorlaufigen Untersuchung verwendete, heute nicht 
mehr handelsiibliche Emulsionssorte ,,;Eastman Kodak Alpha Fine 
Grain Emulsion“ erwies sich gegentiber Gammastrahlen sehr un- 
empfindlich und blieb auch bei den intensivsten Bestrahlungen 
(etwa 300 r) trotz normaler Entwicklung glasklar (nominelle 
Schichtdicke 30 yw). Leider ist aber auch die Empfindlichkeit gegen- 
iiber ionisierenden Teilchen gering und man erhalt nur ungeniigend 
definierte Alphateilchenspuren, deren nicht miteinander verwach- 
senen Korner leicht mit dem Untergrund zu verwechseln sind. 

In der Folge priiften wir folgende Emulsionen fiir kernphysika- 
lische Zwecke, die von der Firma Ilford hergestellt werden: 





Typ Normaler Bestimmungszweck 








Nachweis von Mesonen, Protonen, Alphateilchen. 
Nachweis von Protonen, Alphateilchen. 
Nachweis von Fission-Spuren. 
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Als Test fiir die Gammaempfindlichkeit wurden die Platten mit 
einer Th(NO,),-4H,O-Lésung (etwa 1 g/l) getrinkt, getrocknet, 
1 bis 2 Tage gelagert, mit einer medizinischen Réntgenquelle be- 
strahlt und unter gleichen Bedingungen entwickelt. Da die weiche 
Réntgenstrahlung die Platten viel starker schwarzt als harte 
Gammastrahlen (wie z. B. die der Li’-(p, y)-Reaktion), erméglichte 
dieses Vorgehen eine betrachtliche Zeitersparnis. 

Die Standardprozedur zur Entwicklung der Platten (100 « Nomi- 
nalschichtdicke) war folgende: 

10 Minuten Tranken in destilliertem Wasser. 

30—35 Minuten Entwicklung in ID19-Entwickler, 1:3 verdiinnt, 

bei 18° C und Riihren der Fliissigkeit. 

2—5 Minuten Stopbad in 2%iger Essigsaure. 

Spiilen. 

Fixieren in 30%iger Fixiersalzlésung, unter kraftiger Bewegung 
der Lésung, anderthalbmal so lang als zum Klarwerden der 
Emulsion ndotig. 

Die so gefundenen relativen Empfindlichkeiten der verschiedenen 
Plattensorten wurden durch Versuche mit hochenergetischen 
Gammastrahlen im wesentlichen bekraftigt. Die folgende Tabelle I 
gibt einen Uberblick iiber diese Resultate. 


Tabelle I. 
Verhalten verschiedener Emulsionsarten gegeniiber Réntgen- und Gammastrahlen. 





Ent- Maximaldosis fiir Brems- 
Typ | wicklungs- | psntoen- strah- 
art oma ahlen*) Li-y-Strahlung**) lung***) 


Qualitat der 
Spuren 





C1 Standard 0,1 r 0,3-10® Qu./em? 5r a, p gut 





E, Standard 0,6 r 3-10?9 Qu./em? 50r ps. 


« brauchb. 
p keine 





D, Standard 1,2r 6-101) Qu./em? 200 r 


























*) Medizinische Réntgenréhre (70 kV); r-Intensitaét gemessen mit Siemens- 
Réntgendosismeter. 
**) 500-kV-Protonen auf dicke Target; Quantenzahi aus Wirkungsquerschnitt 
unter Annahme isotroper Winkelverteilung. 
***) Grenzenergie 25 MeV; Messung mit dickwandiger Graphitionisationskammer. 


Die in der Tabelle I angegebenen Zahlen sind nur als qualitative 
Vergleichsgréssen aufzufassen. Nicht nur sind die Intensitits- 
messungen der schwarzenden Strahlung mit einer Unsicherheit von 
+ 50% behaftet, sondern auch bei gleicher Emulsionsart schwan kt 
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die effektive Empfindlichkeit wesentlich von einer Lieferung zur 
anderen. 

Nachdem diese Vorversuche gezeigt hatten, dass H,-Platten fiir 
unsere Zwecke am geeignetsten sind, wurde nach einer Entwick- 
lungsart gesucht, die bei minimalem Untergrund gut ausgebildete 
Alphateilchenspuren liefert. 

Die Anzahl der Ereignisse bei gleicher y-Intensitaét kann man 
dadurch erhéhen, dass man mit méglichst grossen Schichtdicken 
arbeitet. Einem solchen Vorgehen sind aber aus verschiedenen 
Griinden Grenzen gesetzt. Mit zunehmender Schichtdicke werden 
die Emulsionen fiir die mikroskopische Beobachtung immer un- 
geeigneter, und zwar nicht nur infolge des Gammauntergrundes, 
sondern auch durch das sich bei der Entwicklung ausscheidende 
kolloidale Silber. Letzteres kann man allerdings durch eine Bleich- 
behandlung nach Occura.tn1!2) teilweise entfernen. Uberdies treten 
Verzerrungen der Gelatine, die unvermeidlich zu falschen Reich- 
weite- und Winkelmessungen der Spuren fiihren, bei wachsender 
Schichtdicke immer starker auf, vgl. FRaANzINETTI"). Schliesslich 
nehmen die Schwierigkeite: der Entwicklungsprozedur mit der 
Schichtdicke erheblich zu. 


Aus diesen Griinden beschranken wir uns auf Platten von 200 u 
Nominalschichtdicke. Zur Erzielung einer in der ganzen Tiefe gleich- 


missigen Entwicklung wendeten wir die von Ditwortn, Occuta- 
LInI und Payne?) vorgeschlagene sogenannte Temperaturentwick- 
lung an. Hierbei wurden verschiedene Verdiinnungen des Entwick- 
lers sowohl in der kalten wie auch in der warmen Phase ausprobiert. 
Tabelle II gibt eine Ubersicht iiber die beiden Prozeduren, die die 
besten Ergebnisse lieferten. 


Das Entwickeln erfolgte ohne Bewegung der Entwicklerlésung, 
da die kalte Phase das Eindringen in die Schicht ohnehin gewahr- 
leistet. Bei der Entwicklung mit ID19 geht man von der kalten zur 
warmen Phase durch Zufiigung eines gleichen Volumens von Wasser 
von 20° C zum 1:2 verdiinnten, 5° C kalten Entwickler tiber, wih- 
rend man bei der Entwicklung mit Amidol die Platten aus dem 
kalten in den warmen Entwickler gleicher Konzentration hineinstellt. 

Es sei bemerkt, dass die Temperaturentwicklung, wenn zwar 
nicht erforderlich, doch auch fiir Platten mit 100 uw Schichtdicke 
angewandt werden kann. Sie erleichtert stets das Erzielen einer 
guten Diskriminierung, vgl. VERMAESEN?), 

Das Fixierbad befand sich in einem mit Riihrschaufel versehenen 
Behalter, auf dessen Wanden die Platten in Glashaltern aufgehingt 
waren. Es wurde zuerst nach 5, dann nach 10, 20 usw. Minuten 
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gewechselt und stindig geriihrt. Es zeigte sich, dass ein Zusatz von 
NH,Cl die Fixierzeit verkiirzt, ohne die Platten merklich zu scha- 
digen. Nach dem Fixieren wurden die Platten eine Nacht lang 
gewassert; der sich insbesondere bei der Entwicklung mit ID19 
bildende oberflachliche Silberbelag kann entweder vor dem Trock- 
nen mit einem Hirschlederlappen durch sanftes Abwischen unter 
Wasser oder nachher mit Methylaikohol gut entfernt werden. 


Tabelle II. 
Prozeduren zur Entwicklung von 200-y-2,-Platten. 





Behandlung Dauer Temp. 





Tranken in destilliertem Wasser ... . 30’ 5°C 
Entwickeln in ID19, 1:2 verdiinnt .. . 20’ 5°C 
Entwickeln in ID19, 1:4 verdiinnt .. . 30’ 18°C 
Stopbad in Acid Hardener*) 20’ 5°C 


Spiilen, Fixieren in 30%iger Thiosulfat- 








Prozedur 
A 








ca. 120’ | ca. 18°C 
Tranken in destilliertem Wasser ... . 30’ 5°C 
Entwicklung in Amidol**) 20’ 5°C 
Prozedur | Entwicklung in Amidol 20’ 18°C 

B Stopbad in Acid Hardener 20’ 5°C 
Spiilen, Fixieren in 30%iger Thiosulfat- 

















ca. 120’ | ca. 18°C 




















*) ,,Acid Hardener,, = saures Stopbad, Rezept nach PowELL & OccHratini'®). 
**) Amidol-Entwickler: 3 g Amidol, 25 g kryst. Natriumsulfit in 1000 cm* 
Wasser gelost. 


Der Trocknung ist besondere Aufmerksamkeit zu schenken, falls 
Verzerrungen vermieden werden sollen. Es empfiehlt sich, die Plat- 
ten an einem kiihlen, staubfreien Ort von selbst trocknen zu lassen; 
von einer Beschleunigung mit Hilfe von Lampen und dergleichen 
ist abzusehen. 

Wihrend das fiir die vorliegende Arbeit verwendete Material nach 
den Prozeduren A bzw. B entwickelt wurde, wurde auch noch die 
Eignung einiger in neuerer Zeit bekannt gewordener Methoden 
gepriift. 

Der von VAN DER GRINTEN!") vorgeschlagene Entwickler wurde 
in der von Yacopa!’) modifizierten Form auf E,-Platten von 
200 u Nominalschichtdicke angewandt. Er gestattet bei einer Brems- 
strahlung von 32 MeV Grenzenergie eine y-Intensitét von 25 r 
und liefert ausgezeichnete, gegen den Untergrund gut diskrimi- 





752 V. L. Telegdi und W. Ziinti. 


nierte Alphateilchenspuren; es gelang uns jedoch nicht, eine Ein- 
dringtiefe von mehr als 100 w zu erzielen. 

Die von CamMERON und Mriuuar!®) vorgeschlagene Modifikation 
der van der Grinten’schen Methode gab uns iiberraschend gute 
Resultate. In mit 200 r (!) der oben erwaéhnten Bremsstrahlung 
bestrahlten E,-Platten von 100 « Nominalschichtdicke erhielten 
wir gut definierte, vom massigen Untergrund befriedigend diskri- 
minierte Alphateilchenspuren. Fiir gréssere Schichtdicken soll nach 
Angabe ihrer Autoren diese Methode nicht brauchbar sein, doch 
waren Bemiihungen in dieser Richtung lohnend. 

Es sei noch erwihnt, dass unsere Versuche, den Gammaunter- 
grund durch Behandiung der Emulsion (sei es durch Traénken in 
einer wasserigen Lésung, sei es durch Hinzufiigen des Mittels zur 
Entwicklerlésung) mit emem der bekannten Schleierverhiitungs- 
mittel, némlich 6-Nitrobenzimidazol, zu bekampfen, zu keinem be- 
merkenswerten Ergebnis fiihrten. 


B. Messtechnik und Fehlerquellen. 


Die Anforderungen, die bei einer mit Hilfe der photographischen 
Methode auszufiihrenden Arbeit zu stellen sind, werden weitgehend 
durch die Haufigkeit der Ereignisse bestimmt, die gedeutet werden 
sollen. Ist diese klein, so muss man trachten, durch eine richtige 
Wahl der Messtechnik méglichst viele Ereignisse der Deutung zu- 
ganglich zu machen. 

Bei den Kohlenstoffsternen, die die Photospaltung des C1? lie- 
fert, handelt es sich um sehr seltene Ereignisse, insbesondere wenn 
zur Auslésung der Reaktion die Li-y-Strahlung benutzt wird. Auf 
den giinstigsten Platten hatten wir in diesem Fall etwa 43 Sterne/ 
em’, d. h. einen Stern auf 250 Gesichtsfelder bei einer 1050~x 
Vergrésserung, wie sie wegen der Kleinheit der Ereignisse zum 
Absuchen verwendet werden musste. Die wesentlichsten Punkte 
der Messtechnik, die angewendet werden musste, um unter diesen 
Bedingungen mit einem vertretbaren Zeitaufwand zu einer an- 
nehmbaren Statistik zu gelangen, seien im folgenden erdrtert. 


a) Schrumpfung. 


Das Herauslésen der Bromsilberkristalle wahrend des Fixierens 
bewirkt bei den stark silberhaltigen Emulsionen fiir kernphysika- 
lische Zwecke eine starke Verminderung der urspriinglichen Schicht- 
dicke. Der Schrumpfungskoeffizient 


8 = urspriingliche Schichtdicke 
Schichtdicke der trocknen, entwickelten Emulsion 
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ist ein Mass fiir diese Erscheinung und spielt bei der Bestimmung 
der Reichweiten eine ausschlaggebende Rolle. Fiir eine geradlinige 
Spur gilt offenbar 

R = (L? + (h-S)?), 


wobei R= Reichweite der Spur, L = ihre auf die Plattenebene 
projizierte, messbare Lange, h = der gemessene Tiefenunterschied 
zwischen den beiden Endpunkten derselben. 

Will man sich nicht auf ganz flache Spuren beschranken — wie 
dies bei haufigen Ereignissen oft gemacht wird —, so muss man fiir 
eine genaue Energie —, d. h. Reichweitebestimmung S gut kennen. 
Ferner ist die Annahme zu priifen, ob S auf der ganzen Flache und 
in allen Tiefen einer Emulsionsschicht den gleichen Wert hat. 

Wir bestimmten den Schrumpfungskoeffizienten auf zwei unab- 
hangige Arten: 


1. Alpha-Kanone. 


Fig. 1 zeigt schematisch im Schnitt das so bezeichnete Gerit. 
An der Spitze P einer Nadel ist ein Poloniumpraparat angebracht, 
dessen Alphastrahlen durch den kreisférmigen Schlitz S in die dar- 














so 
WS A OO 





Fig. 1. 
Alpha-Kanone. 


unter liegende unexponierte Emulsion unter einem bekannten 
Winkel «a, eintreten. Man entwickelt die Platte, trocknet sie und 
bestimmt aus der gemessenen Linge L und Tiefe h der Po-Alpha- 
teilchen deren Eintrittswinkel «. Das Verhaltnis der Tangenten der 
Winkel a und « gibt den Schrumpfungskoeffizienten S. 


2. Direkte Bestimmung. 


Aus der Emulsion einer unexponierten Platte schneidet man 
einen schmalen Streifen heraus und bestimmt mit Hilfe einer Tast- 
uhr die effektive Schichtdicke. Man entwickelt diese Testplatte 


48 
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und misst nachher am Mikroskop die Dicke der Schicht durch Ein- 
stellen auf die Oberflache und die tiefsten Kérner in der Gelatine 
(vgl. den Abschnitt Tiefenmessung). 

Diese zwei Methoden lieferten uns iibereinstimmende Ergebnisse. 
Fiir eine gleiche Lieferung sind die erhaltenen Werte gut reprodu- 
zierbar; sie diirften sich mit der Feuchtigkeit der Luft, in der die 
Platte aufbewahrt wird, etwas andern. Die mit der Alphakanone 
in jede Platte eingeschossenen Spuren erméglichen eine standige 
Kontrolle der Schrumpfung, weshalb diese Methode der direkten 
Messung vorzuziehen ist. 

Es wurde auch gepriift, ob die Schrumpfung auf der ganzen 
Flache einer Platte (1,5”x1”) im gleichen Masse erfolgt. Diese 
Annahme fanden wir innerhalb der Messgenauigkeit bestatigt. 

Die meisten fiir die vorliegende Arbeit verwendeten Platten 
(E,, 200 u) ergaben 


S = 2,25, 


in guter Ubereinstimmung mit der Messung von West06?°) an 
C,-Platten. Da sich der Schrumpfungskoeffizient nach unserer Er- 
fahrung auch in extremen Fallen von diesem Wert héchstens um 
+6% unterscheidet, wurde letzterer zur Erleichterung der Aus- 
wertung fiir das gesamte Material angenommen. 


b) Tiefenmessung. 


Nimmt man an, dass die Normalen der Ebenen, in denen die 
,»Kohlenstoffsterne legen, in bezug auf die Einfallsrichtung der 
sie erzeugenden Gammastrahlen isotrop verteilt sind, so sieht man, 
dass nur wenige Prozente aller Sterne annahernd parallel zur Plat- 
tenebene liegen, d. h. aus flachen Spuren bestehen. Dies wird durch 
die Erfahrung bestitigt. Es ist also im vorliegenden Fall kaum 
mdglich, die Auswertung auf flache Spuren zu beschranken. Ande- 
rerseits verursacht gerade bei verhiltnismassig kurzen Spuren eine 
Ungenauigkeit in der Bestimmung ihrer ,,Tiefe‘‘, d. h. des Tiefen- 
unterschiedes zwischen ihren beiden Endpunkten, einen betracht- 
lichen Fehler in der Energiebestimmung. Dabei sind rund 30% der 
Spuren von Sternen, die von der Hauptkomponente der Li-y- 
Strahlung herriihren, kiirzer als 10u. Unsere Untersuchung erfor- 
derte aus diesen Griinden eine besondere Sorgfalt bei der Tiefen- 
messung. 

Wie iiblich erfolgte die Tiefenmessung durch sukzessives Ein- 
stellen der Fokalebene des Mikroskopobjektivs auf Anfang und Ende 
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der Spuren, d.h. jeweils auf den Mittelpunkt des Sterns und das 
letzte Korn des betreffenden ,,Strahls‘, und Ermittlung der Verstel- 
lung. Schon die ersten Versuche zeigten, dass die direkte Ablesung 
dieser Verstellung an der Feintriebtromme! auch bei guten Mikro- 
skopen zu ungenau und vor allem nicht reproduzierbar ist. 


Dem Beispiel von CuHampron und Powe uu?!) folgend, brachten 
wir am fiir die Messungen verwendeten Wild-Binokular-Mikroskop 
eine Prazisionstastuhr an, die 1 uw abzulesen und Bruchteile davon 
abzuschatzen gestattet. Mit dieser Einrichtung konnten Tiefen- 
messungen mit einer Genauigkeit- von 0,5 bis 1,0 uw reproduzibel 
durchgefiihrt werden. 


c) Langenmessung. 


Die Langenmessungen wurden bei 1500xVergrésserung (Ol- 
immersion 1:100) mit einem Okularmikrometer durchgefiihrt, 
dessen Teilung eine Lingenmessung auf + 0,5 mw gestattet. Das 
Okularmikrometer wurde mit einem Objektmikrometer geeicht. 
Anfanglich massen wir die Langen bei 2250 x Vergrésserung mit 
einem Okularmikrometer, dessen Skala eine Ablesegenauigkeit von 
etwa 0,3 u erméglicht. Da jedoch eine solche Genauigkeit angesichts 
des vergleichbaren Durchmessers der entwickelten Kérner gar nicht 


sinnvoll und durch die bei starker Vergrésserung eintretende Hellig- 
keitsverminderung wieder in Frage gestellt wird, verliessen wir diese 
Messweise bald. 


Eine wesentliche Einschrankung der Messgenauigkeit riihrt 
daher, dass durchaus nicht alle Alphateilchenspuren vollkommen 
geradlinig verlaufen. Bei Spuren, die durch Vielfachstreuung oder 
schwache Distorsion der Gelatine leicht gekriimmt waren, wurde 
dies durch eine abgeschatzte Korrektur beriicksichtigt; Sterne mit 
offensichtlich durch Distorsion stark verzerrten Spuren wurden ver- 
worfen. Bei Spuren, die einen auf Einfachstreuung zuriickzufiih- 
renden scharfen Knick aufwiesen, wurden Lingen und Tiefen der 
Teilstiicke gemessen und daraus die Gesamtreichweite berechnet. 


Infolge des betrachtlichen Gammauntergrundes waren in der 
Nahe des Endes einer Spur oft Kérner zu beobachten, deren Zu- 
gehérigkeit zur betreffenden Spur nicht eindeutig war. Wir liessen 
uns im allgemeinen von der Erwiagung leiten, dass Alphateilchen 
am Ende ihrer Reichweite am starksten ionisieren und rechneten 
die betreffenden Kérner nicht dazu. In besonders dubiosen Fallen 
entschieden wir iiber die Zugehérigkeit auf Grund einer Impuls- 
betrachtung (siehe weiter unten). 
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Gibt man die Unschirfen AL, Ah und AS fiir die Langen-, Tiefen- 
und Schrumpfungswerte vor, so berechnet sich der relative Fehler 
der Reichweite R nach der Formel: 


AR LAL . S*hAh h? 8S? AS (3 
Rk RS ne ee ) 





Da R fast im ganzen Energiebereich durch eine Potenz von E 
(Energie) dargestellt werden kann, gilt ein linearer Zusammenhang 
zwischen 4A R/R und AE/E. Die Kurven der Fig. 2 zeigen diese beiden 
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Fig. 2. 
Relative Messfehler bei der Reichweitebestimmung. 


Gréssen in Abhingigkeit von h, mit L als Parameter. Diese Figur 
zeigt einerseits deutlich die Erhéhung der Priazision durch eine 
Verbesserung der Messtechnik, andererseits aber auch, dass nicht — 
wie oft angenommen wird — die steilsten Spuren die ungiinstigsten 
sein miissen. Eine Schranke ist allerdings durch das Straggling 
gesetzt. 

d) Impulserhaltung als Kontrolle. 


Hat man bei den Messungen alle erwihnten Einzelheiten beriick- 
sichtigt, so braucht man noch ein Kriterium, um die Zuverlassigkeit 
der Sterne priifen und die von andern Prozessen als der Photo- 
spaltung des C!* herriihrenden Prozesses ausscheiden zu kénnen. 

Ein solches Kriterium liefert uns der Umstand, dass der Impuls 
des die Photospaltung hervorrufenden Gammaquants verglichen zu 
den Impulsen der ausgesandten Alphateilchen sehr klein ist. Es 
ist fiir unsere Zwecke bequem, als Einheit des Impulses den Impuls 
eines Alphateilchens von 1 MeV einzufiihren. In diesen Einheiten 
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sind die Impulse der Alphateilchen zahlenmassig gleich der Wurzel 
aus ihrer Energie in MeV und der Impuls des Gammaquants ge- 
geben durch: 

(4) 


p = 0,2 fiir 17,6 MeV, d. h. von der Gréssenordnung der durch die 
Messfehler stets vorgetaéuschten Gesamtimpulses der drei Alpha- 
teilchen und daher vernachlassigbar. Ist die Summe ihrer Impulse 
gleich Null, so miissen die drei Alphateilchen Spuren erzeugen, die 
in der unbehandelten Emulsion in einer Ebene liegen. Diese Kopla- 
naritat ist zwar nur eine erforderliche Bedingung fiir die Erfiillung 
der Impulserhaltung, doch gestattet sie einen Teil der nicht als 
Photospaltung des Kohlenstoffs zu beriicksichtigenden Ereignisse 
bereits bei der mikroskopischen Betrachtung auszuscheiden. 

Zur Berechnung des Gesamtimpulses eines Sterns braucht man 
ausser L, h und S noch die Winkel 9,, die die drei Spuren mit einer 
festen Richtung in der Plattenebene, z. B. mit der Vorschubrich- 
tung des Mikroskoptisches bilden. Diese Winkel kann man leicht 
auf bekannte Weise mit Hilfe eines drehbaren Okulars messen. Die 
Impulskomponenten der i-ten Spur (vor der Schrumpfung) ergeben 
sich zu 


hy 


Pe cae 


p = L; (E,)* cos 9,/R; 


p = L,(E,)* sin 9,/R; (5) 
p® = h, S(E,)*/R, (h mit Vorzeichen!) 


Aus diesen Gréssen lasst sich der Betrag des Gesamtimpulses sofort 
angeben. Fielen in eine Platte wihrend der Bestrahlung die Gamma- 
quanten nur in der Schichtebene ein, so kann man sich u. U. auf 
eine Kontrolle z-Komponente des Gesamtimpulses beschrinken. 

Ein anderer Weg zur Impulskontrolle ist der, dass man zuerst 
die Winkel ®;;, berechnet, die je zwei Spuren vor der Schrumpfung 
miteinander bildeten. Ergibt sich Koplanaritat*), so zeichnet man 
das Diagramm der drei Impulse in der Sternebene und kontrolliert 
graphisch die Impulserhaltung in dieser. Es ware allerdings falsch, 
nur zwei der ®,, zu berechnen, die Koplanaritat vorauszusetzen und 
alsdann die graphische Kontrolle durchzufiihren. 

Beide der angegebenen Methoden sind recht zeitraubend, wenn 
eine gréssere Anzahl von Ereignissen gepriift werden soll. Im nack- 
sten Abschnitt ist ein mechanisches Gerait angegeben, das eine 
schnelle Durchfiihrung der Impulskontrolle gestattet. 


*) Eine strenge Koplanaritat ist an sich nicht méglich, weil der Impuls des 
y-Quants nicht Null ist; die vom Quant und den Messfehlern herriihrenden 
Abweichungen sind allerdings klein von der gleichen Gréssenordnung. 
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e) Hilfsmittel zur Auswertung. 


Zur Auswertung unserer Messungen haben wir eine Reihe von 
Hilfsmitteln herangezogen, die sich gut bewaéhrt haben, so dass 
sich ihre Beschreibung rechtfertigen diirfte. 


1. Energiebestimmung. 


Dieser wurde die Reichweite-Energiebeziehung von Larrtss, 
FowLer und Curr?) zugrundegelegt, wobei auf Grund von An- 
gaben der Firma ILrorp angenommen wurde. dass die Reichweite 


3 ca co > 2 cu .. 
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Fig. 3. 
Nomogramm zur Bestimmung der Reichweite von «-Teilchen in E,-Platten. 


in E,-Platten bei gegebener Energie um 3% kleiner ist als in C,- 
Platten. Diese Annahme scheint durch kirzlich veréffentlichte 
Messungen von Rotsiat*’) nicht bestitigt zu werden, nach denen 
das Bremsvermégen von E,-Emulsionen nur 0,3% grésser sein soll 
als das von C,-Platten. Andeutungen in diesen Sinne waren aller- 
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dings bereits einer im Institut ausgefiihrten Arbeit von Bona- 
Nomi?’) zu entnehmen. 

Das in Fig. 3 wiedergegebene Nomogramm gibt den Zusammen- 
hang zwischen den gemessenen Gréssen L, h und den gesuchten 
Gréssen R, EH wieder und beruht auf der bekannten Méglichkeit der 
Addition mit Hilfe von drei parallelen Leitern. Die angegebenen 
Beispiele diirften zur Erklarung genitigen. Mit der gemessenen Linge 
L kann man entweder direkt in Einheiten der Okularmikrometer- 
teilung (hier 1 Teilstrich = 2/3 mw) oder in mw eingehen. Die Reich- 
weite kann fiir zwei verschiedene Werte des Schrumpfungsfaktors S 

BEISPIEL 


0; = 78,50. O% =52.50, B= 80° 
Oj-% =26° , O;° 0, = 131° > by = 70° 


8+ 2, €6;-8,), He 
360°340'33.0°320°310° 300° 290° 280° 270° 260° 250° 240° 230° 220°a10% 00/180" 
0 20%30° 40° 50° 60° 70° 80° 90° 110° 110° 120° 130° 140°45: 80° 
om oar 


n 
| 
| 
| 
| 
| 


4 





) ty ttl 
Ll} 
































































































































Fig. 4. 


Nomogramm zur Bestimmung des riumlichen Zwischenwinkels @;,. 


bestimmt werden. Die Ablesegenauigkeit ist in Anbetracht der 
Messfehler fiir L > 5 uw, h > 0,5 w durchaus geniigend. Fiir kiirzere 
Spuren hatten wir eine Tabelle der Werte von R und FE in Funktion 
von L und h angelegt. 

Es sei noch bemerkt, dass die mit EH kotierten Leitern noch mit 
einer /£/R-Skala kombiniert werden kénnen, was fiir die Durch- 
fiihrung der Impulskontrolle von Nutzen ist. 
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2. Berechnung der Zwischenwinkel 9,,. 


Die Kenntnis der Winkel ®;,, die je zwei Spuren eines Sternes 
miteinander in der unbehandelten Emulsion einschliessen, kann 
sowohl fiir die Kontrolle der Impulserhaltung (s. 0.) wie auch fiir 
die Berechnung der Anregungsenergien H* des als Zwischenzustand 
auftretenden Be®* erforderlich sein. Die Berechnung aus den spha- 
rischen Bestimmungsstiicken der einzelnen Spuren ist zwar trivial, 
jedoch sehr zeitraubend. Das erforderliche Nomogramm ist in Fig.4 
wiedergegeben; es wurde fiir andere Zwecke von Luckry*‘) ent- 
worfen. Die Winkel 9,, mit deren Summen und Differenzen man 
in das Nomogramm eingehen muss, sind gegeben durch 0; = 
arctg(hS/L), B;, ist der in der Bildebene gemessene Winkel zwischen 
zwei Spuren. Auf dem Schiebestreifen des Nomogramms ist auch 
eine cos ®,,-Skala vorgesehen, weil diese Grésse besonders oft be- 
nétigt wird. Vorteilhafterweise fallt diese Skala linear aus. 





Fig. 5. 
Gerat zur Impulskontrolle. 


3. Gerat zur Impulskontrolle. 


Das in Fig. 5 dargestellte Gerait erméglicht eine rasche raumliche 
Rekonstruktion der Kohlenstoffsterne und eine fast unmittelbare 
Ermittlung aller interessierenden Gréssen. Zur Erlauterung des 
Bildes diirfte folgendes geniigen: 

Es sind drei mit Teilungen versehene Stangen vorgesehen, deren 
Spitzen den Endpunkten der drei Spuren entsprechen. Diese Stan- 
gen sind in Schienen gefiihrt, die um eine gemeinsame Achse ge- 
dreht und in bezug aufeinander unter ablesbaren Winkeln fest- 
gestellt werden kénnen. Die gemeinsame Achse bildet eine vierte 
Stange, deren untere Spitze den Mittelpunkt des Sterns repriisen- 
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tiert. Die Ebene der drei Schienen entspricht der Bildebene des 
Mikroskops, wihrend die die Spitzen der drei ausseren und der 
mittleren Stange verbindenden Geraden die wahre Lage der drei 
Spuren in bezug auf die Bildebene darstellen. Bei richtig gemes- 
senen Kohlenstoffsternen sollen diese Geraden, und daher auch 
alle vier Spitzen, annihernd in einer Ebene liegen. 

Durch Verschieben der Stangen in ihren Klemmfuttern bzw. 
dieser in den Schienen kénnen die gemessenen Lingen und Tiefen 
leicht eingestellt werden. Es ist vorteilhaft, bei den auf den Stangen 
vorgesehenen Teilungen die Schrumpfung von vornherein zu be- 
riicksichtigen. 

Stellt man das Gerat auf einem mit konzentrischen, entsprechend 
bezifferten Kreisen versehenen Blatt auf, so kénnen die Energien 
bzw. die Impulse der einzelnen Spuren sofort abgelesen werden. 

Man erhilt ein Bild des Sternes in seiner eigenen Ebene, auf dem 
man die Winkel @®;, direkt messen und die Impulskontrolle gra- 
phisch durchfiihren kann. 

Es ist augenfillig, wie das Geriat zu ergiinzen ist, falls auch die 
Winkel der Spuren mit einer gegebenen Richtung (z. B. dem ein- 
fallenden y-Strahl) bestimmt werden sollen. 


C. Strahlenquellen. 


a) Li-y-Strahlung. 


Der grésste Teil unseres Materials stammt aus Bestrahlungen*) 
mit der Gammastrahlung, die beim Resonanzeinfang von 440-kV- 
Protonen an Li’ entsteht. Fiir eine Untersuchung des Mechanismus 
von Photoeffekten eignet sich diese Strahlung besonders, weil sie 
zum tiberwiegenden Teil aus einer scharfen Linie besteht. Fiir die 
Zwecke der vorliegenden Arbeit bietet sie jedoch einige Schwierig- 
keiten, die kurz gestreift seien. 


1. Intensitat. 


Selbst bei einem Protonenstrom von rund 500 uA, wie sie die 
Anlage*) des Institutes liefert, betragt diese nur etwa 10°/4 z sec. 
Dies bedingt fiir den photographischen Nachweis eines Photo- 
effektes mit einem Wirkungsquerschnitt von der Gréssenordnung 
10-2 cm? sehr lange Bestrahlungen der Emulsionen, wobei die 
Platten in nachster Nahe der Target aufgestellt werden miissen. 


*) Wir méchten an dieser Stelle Herrn Prof. Dr. H. WAFFLER und seinen Mit- 
arbeitern fiir die Durchfiihrung zahlreicher Bestrahlungen danken. 
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Fiir die Untersuchung von Winkelverteilungen (vgl. § 3B) wirkt 
sich dieser Umstand sehr ungiinstig aus. Er bedeutet auch eine 
apparative Schwierigkeit, weil die Bestrahlungen wegen der Fading- 
gefahr méglichst in einem Zuge durchzufiihren sind. 

Die absolute Intensitaét der Strahlung, das Verhaltnis ihrer Kom- 
ponenten sowie die Isotropie der letzteren sind noch nicht sicher- 
gestellt. Eine genaue Bestimmung des absoluten Wirkungsquer- 
schnitts eines Photoeffekts ist jedoch ohne Festlegung dieser Daten 
nicht méglich. 

2. Begleiterscheinungen. 


Ob zwar die Apparatur mit besonders reinem, an Deuterium 
armem Wasserstoff betrieben wurde, waren die Gammastrahlen 
stets von einer grossen Anzahl von Li-D-Neutronen begleitet, die 
Energien bis zu 14 MeV haben. Diese erhéhen nicht nur durch 
Riickstossprotonen den Untergrund, sondern erzeugen in der Emul- 
sion infolge der Reaktion?°) 


C124 ”=8Het+n 
auch eine Anzahl von dreistrahligen Sternen. Diese kénnen zwar 


mit den Sternen, die von der Hauptkomponente der Gammastrah- 
lung herriihren, aus energetischen Griinden nicht verwechselt 


werden; zur Unterscheidung von Sternen, die von der Komponente 
von rund 14,5 MeV herriihren, ist jedoch eine genauere Analyse 
erforderlich. 


b) Bremsstrahlung. 


Zur Untersuchung der Abhangigkeit des Wirkungsquerschnitts 
und des Reaktionsmechanismus von der Energie diente die Brems- 
strahlung eines Beta-Synchrotrons von rund 24 MeV Grenzener- 
gie*). Die Intensitét und die Definition des Einfallswinkels der 
Strahlen bildeten hier keine grosse Schwierigkeit. Hingegen war 
das Spektrum der von der Maschine gelieferten Strahlung nicht 
experimentell ermittelt worden, so dass das theoretische Spektrum 
nach HrITLeR?*) angenommen werden musste, wahrend bekannt- 
lich Abweichungen davon festgestellt wurden?’). 


Die Intensitét wurde auf Grund von Messungen mit einer dick- 
wandigen Graphitionisationskammer ermittelt; die Zuverlassigkeit 
dieser Messungen, die wir + 50% schatzen, beeintrachtigt ent- 


*) Der Synchrotrongruppe der A.E.R.E. in Malvern, insbesondere den Herren 
F. K. Gowarp und J. J. WILKINS, sei an dieser Stelle fiir ihr Entgegenkommen 
gedankt. 
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sprechend die Genauigkeit unserer Angaben iiber den Absolutwert 
des Wirkungsquerschnitts. 
Die Energie der Gammastrahlen geniigt zur Auslésung der 
Reaktion: 
O16 + hy = 4 Het. 


Diese wird tatsichlich in den von uns bestrahlten Emulsionen be- 
obachtet?’). Die von dieser Reaktion herriihrenden vierstrahligen 
Sterne kénnen Anlass zur Verwechslung mit den Sternen des 
Photoeffekts am Kohlenstoff geben, wenn eine der vier Spuren nur 
kurz ist oder mit einer andern zusammenfallt. Ferner erzeugen die 
Gammastrahlen in der umgebenden Materie durch Photoeffekt 
Neutronen, deren Energie zur Auslésung der obenerwahnten Spal- 
tung des Kohlenstoffs in drei Alphateilchen geniigt. Aus diesen 
Griinden mussten die bei der Bestrahlung mit dem Synchrotron 
erhaltenen Sterne auf Impulserhaltung kontrolliert werden, um sie 
eindeutig dem untersuchten Effekt zuordnen zu kénnen. 

Die Intensitit der Schwirzung ist bei den mit kontinuierlichem 
Spektrum bestrahlten Platten bei gleicher Anzahl von Sternen pro 
Flacheneinheit grésser als bei der Li-y-Strahlung, weil der weiche 
Teil des Spektrums in dieser Hinsicht sehr wirksam ist, aber keine 
Sterne liefert. Man kann durch Vorschalten eines Absorbers von 
niedrigem Z den Anteil der weichen Strahlung etwas vermindern. 


§ 3. Die zu untersuchenden Gréssen und Zusammenhiange; Diskussion 


der Zuverlassigkeit der Bestimmungen. 


A. Reaktionsmechanismus. 


Da bei den uns zur Verfiigung stehenden Energien direkte Reak- 
tionen, die zu drei Teilchen fiihren, in der Kernphysik bisher so- 
zusagen nie beobachtet wurden, lag die Vermutung nahe, dass es 
sich auch bei der Photospaltung des C!* in drei Alphateilchen um 
einen in zwei Stufen verlaufenden Prozess handelt. In der ersten 
Stufe sollte ein angeregtes Be® und ein Alphateilchen entstehen, 
in der zweiten das instabile Be® in zwei weitere Alphateilchen zer- 
fallen. Um dies nachzuweisen, kénnen wir uns der Analyse der 
Reaktion 

Bt! + H! = 3 Het, 


wie sie von Brerue?%) durchgefiihrt wurde, anschliessen. 
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a) Bei ,monochromatischer“ Strahlung. 


Wir wollen zuerst den einfachen Fall diskutieren, bei dem die 
Reaktion durch eine scharf monochromatische Linie ausgelést wird 
und als Zwischenzustand nur ein Niveau des angeregten Be® betei- 
ligt ist. In der zweiten Stufe der Reaktion: 


Bes* = 2 Het (2b) 


werde eine Energie E* frei; sie umfasst die Anregungsenergie des 
Berylliums und dessen (positive) Bindungsenergie in bezug auf zwei 
Alphateilchen. In der ersten Stufe der Reaktion, 


C12 + hy = Be®* + Het, (2a) 


steht die Energie hy —| Bj — E* zur Verfiigung. Vernachlassigt 
man den sehr kleinen Impuls des Gammaquants, dann verteilt sich 
diese Energie auf die beiden Reaktionsprodukte so, dass das erste 
Alphateilchen die Energie 


E, = 2(hvy — |B| — E*)/8 


erhilt. Dabei ist B die Bindungsenergie des C!? fiir den Gesamt- 
prozess, d.h. die Summe der kinetischen Energien der drei ent- 
stehenden Alphateilchen 

E, =hv—|B\. (7) 


Der Schwerpunkt des Be®* erhalt die Geschwindigkeit 
Ope = [(Ep — E*)/3 MF (8) 


und jedes der beiden Alphateilchen in bezug auf diesen Schwer- 
punkt eine Geschwindigkeit 


Vos = (E*/M,)t. (9) 


Setzt man voraus, dass zwischen der Flugrichtung des Berylliums 


Dp. und den Zerfallsrichtungen Vics keine Korrelation besteht und 
die Energie E* eine feste Grésse, d. h. das angeregte Niveau des 
Be® scharf ist, so verteilen sich die Energien der in der zweiten 
Stufe (2b) entstehenden beiden Alphateilchen gleichmissig zwischen 
den Grenzen 


Exsnin = [(Ep—E*)}* + (8 E*)*}%/6. (10) 


Hat das Niveau des Be® eine Halbwertsbreite, dann erhalten die 
bei der Reaktion (2a) entstehenden ,,ersten Alphateilchen“ nur im 
Mittel die Energie #,. Man darf annehmen, dass die Anzahl N, (E,) 
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die Alphateilchen, die mit einer Energie zwischen EF, und E, + dE, 
ausgesandt werden, durch die Breit-Wigner’sche Dispersionsformel 
gegeben ist: 


. , -y W,(E,)-dE 
N,(B,) = W,(B,) dB, = (11) 
1—44)"/7 





Dabei ist W,(H,) die Anzahl der Alphateilchen pro Energieeinheit 
fiir E, =— E., 
y =21/3 I =Niveaubreite des Be®*. 


Entsprechend ist auch die durch (10) begrenzte gleichférmige Ver- 
teilung der beim Zerfall des Be§* entstehenden Alphateilchen zu 
modifizieren. Die Verteilungsfunktion dieser Alphateilchen berech- 
net sich nach der Formel: 


E,™**(E2, 3) 


Was (E, 3) <7 wa(By) os 


Ex3 (E,)— By3" (Ey) 





(12) 


die allerdings schwer auszuwerten ist. 

Wir wollen nun diese Betrachtung mit der experimentell gefun- 
denen Energieverteilung der Alphateilchen vergleichen. Fig. 6 ist 
ein Histogramm der Energieverteilung von 720 Alphateilchen aus 
240 Sternen, die alle aus der gleichen Platte stammen und eindeutig 
auf die 17,6-MeV-Komponente der Li-y-Strahlung zuriickzufiihren 
waren; ihre Gesamtenergien waren zwischen 9,5 und 11,5 MeV 
verteilt, mit einem Mittelwert von rund 10,48 MeV. Nach den 
neuesten Massenwerten von MaTraucu-FLAMMERSFELD®) ergibt 
sich: 

E, = (10,31 + 0,09) MeV. 





Die Ubereinstimmung mit dem Mittelwert der Gesamtenergien ist 
durchaus befriedigend. 

Kennt man E7, so kann man die Maximalenergie E™* der ersten 
Alphateilchen berechnen, indem man in (6) E* = 90 setzt*); es 
ergibt sich 

ET** = 6,88 MeV 





in guter Ubereinstimmung mit dem experimentellen Befund, vgl. 
den entsprechenden Pfeil in Fig. 6. 


*) Eigentlich sollten wir H* = 0,09 MeV setzen, entsprechend der Bindungs- 
energie des Be’. Diese Energie ist aber von der Gréssenordnung der Unbestimmt- 
heit von Ey, so dass sie vernachlassigt werden kann. 
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Die dargestellte Energieverteilung zeigt eine ausgepragte Spitze bei 


FE, = 4,88 MeV; 





hieraus ergibt sich nach (6) 


E* = 3,0 MeV. 





Setzen wir diesen Wert in (10) ein, so erhalten wir fiir die untere 
bzw. obere Grenzenergie der ,,kastenférmigen“ Verteilung der beim 
Zerfall des Be§* entstehenden Alphateilchen 


Emin — 0,04 MeV Emax — 5,42 MeV. 








WE) 
t a-Teilchen/MeV 











Fig. 6. 
Analyse von 240 Sternen aus der gleichen Platte. 


E™x ist auf der Energieskala der Fig. 6 durch Pfeile angedeutet. 
Die Anzahl der vom Zerfall des Be®* herrithrenden a-Teilchen 
betriigt 2.720/3 = 480. Daraus berechnet sich die Héhe der ,,kasten- 
férmigen“ Verteilung zu 
= 480 480 ‘ , 
Was (Nos) = = ee a= 89 «-Teilchen/MeV. 
Das Maximum der Verteilung bei Ey, = 4,88 MeV betriigt 296 «- 
Teilchen/MeV. Davon sind 296 — 89 = 207 «-Teilchen/MeV als 
erste’ Alphateilchen zu zahlen, d. h. 


W, (E,) = 207 -Teilchen/MeV. 


Durch Integration von (11) gewinnt man die Beziehung 
WwW, (E}) say — W, (E;) 13 r/3 — ae. 
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Nttist die Gesamtzahl der ersten «-Teilchen, d. h. im vorliegenden 
Fall 240. Nunmehr kénnen wir berechnen: 


3.240 ; 
I = =e7 = 1-1 MeV. 


Unter Beriicksichtigung der durch die Statistik bedingten Un- 
scharfe von W’, (#;) erhalten wir 


I= (1,1 +0,1) MeV. 





Jetzt kénnen wir nach (10) die Breit-Wigner-Verteilung der ersten 
a-Teilchen berechnen und die Verschmierung der ,,Kastenvertei- 
lung‘‘ der beim Zerfall des Be§* entstehenden «-Teilchen beriick- 
sichtigen. Die entsprechenden Kurven sind in Fig. 6 gestrichelt 
ausgezogen und mit W, bzw. W,. bezeichnet. Ihre Summe, die 
zu erwartende Gesamtverteilung, ist die Kurve I. Die Uberein- 


fXY+ er 











CLS CLF EC? OC ES 4S EF 
Fig. 7. 


Analyse der Energieverteilung der Alphateilchen in verschiedenen Platten. 


stimmung mit der experimentellen Verteilung ist oberhalb 4 MeV 
recht gut; unterhalb dieses Wertes verliuft die Kurve I teils zu 
hoch, teils zu tief, wobei die Abweichung ausserhalb der statistischen 
Schwankungen der betreffenden Energiegruppen des Histogramms 
liegen diirften. 

In Anbetracht der Tatsache, dass die fiir 7 und E* gefundenen 
Werte mit denen eines Niveaus tibereinstimmen, das sehr hiaufig 
bei Kernreaktionen auftritt, an denen Be® beteiligt ist®°), kénnen 
wir trotz der ersichtlichen Abweichungen aussagen, dass die Photo- 
spaltung des C1? in drei Alphateilchen bei einer y-Energie von 
17,6 MeV ihrem Wesen nach eine (y, «)-Reaktion ist, bei der das 
Be§* vorwiegend im bekannten 3-MeV-Anregungszustand auftritt. 

Dass man den erwéhnten Abweichungen Realitaét zuschreiben 
darf, erhellt aus der Fig. 7, in der verschiedene, jeweils aus homo- 
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genem Material abgeleitete Verteilungen zusammengestellt sind. 
Fiir die Verteilung nach Fig. 8 wurde das gesamte Material vereint ; 
die eingezeichnete Kurve wurde analog zu Kurve I der Fig. 6 be- 
rechnet. — Wir wollen nun die Ursachen untersuchen, die man fiir 
diese Abweichung verantwortlich machen kénnte. 


1. Beteiligung eines zweiten Niveaus. 


Unter allen Abweichungen sticht die Anhaéufung zwischen 1 und 
2 MeV besonders ins Auge. Es ist naheliegend, dass sie analog dem 
Maximum bei 4,88 MeV durch das Maximum in der Verteilung der 
ersten a-Teilchen eines Uberganges bedingt sein kénnte. 


Mex) 
500} c- Teilchen/MeV 











Fig. 8. 
Analyse des Gesamtmaterials (483 Sterne = 1449 Alphateilchen). 


Durch die Forderung, dass die theoretische Verteilung W(E,) 
bei 1,5 MeV ein Maximum haben und sich unterhalb 1 MeV an die 
experimentelle Verteilung anschmiegen soll, kénnen wir die Anre- 
gungsenergie eines zweiten eventuell beteiligten Niveaus und das 
Mass seiner Beteiligung bei der betrachteten «-Energie weitgehend 
festlegen. 

E, = 1,54 MeV entspricht nach (6) E* = 8,0 MeV. Bei einer 
scharfen Anregungsenergie dieser Grésse verteilen sich nach (10) 
die beim Zerfall des Be®* entstehenden «-Teilchen zwischen den 
Grenzenergien 


Emin — 1,79 MeV ymax — 6,82 MeV. 








Die «-Teilchen unterhalb rund 1 MeV sind also praktisch nur dem 
Ubergang mit H* = 8 MeV zuzuschreiben. Da die experimentelle 
Verteilung in diesem Bereich 72 «-Teilchen/MeV hoch ist, miissen 
dem beim Zerfall des mit E* = 3 MeV angeregten Be® 


5,41-72 = 390 «-Teilchen 
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zugeschrieben werden. Insgesamt sollten also 3-390/2 = 585 «-Teil- 
chen vom Ubergang ins 3-MeV-Niveau und 720 — 585 = 135 Teil- 
chen vom Ubergang ins 8-MeV-Niveau. Unter den gemachten An- 
nahmen ist also die Beteiligung des letzteren an der Reaktion 16%. 

Die ,,kastenformige’ Verteilung W,’, (E33) hatte also eine Hohe 


von 2 135 


3 Ga2-179 ~ 18 «-Teilchen/MeV. 


Die Haufung zwischen 1 und 2 MeV enthalt etwa 45 Teilchen. 
Sie sollte nur von den ersten «-Teilchen des Ubergangs mit E* = 
8 MeV herritihren. Aus der Breite der Haufung schliessen wir auf 
ye = 0,5, d. h. I’g = 0,75 MeV. Die Zahl der ersten «-Teilchen aus 
dem 8-MeV-Ubergang betrigt 135/3 = 45, in guter Ubereinstim- 
mung mit dem ,,Inhalt*‘ der Haiufung zwischen 1 und 2 MeV, der 
44 «-Teilchen betragt, vgl. Fig. 6. Fiir das Maximum der Vertei- 
lung bei 1,54 MeV erhalten wir 


W, (E}) = 135/2-0,75 = 56,4 Teilchen/MeV. 


Durch die Beteiligung des 8-MeV-Niveaus wird auch die Verteilung 
der «-Teilchen des hauptsichlich stattfindenden Ubergangs ins 
8-MeV-Niveau etwas modifiziert. Vom Maximum bei 4,88 MeV sind 
die Beitrage der Verteilungen W,,; und W,, abzuziehen: 


W, (E,) = 296 — (72 + 18) = 206 Teilchen/MeV. 


Daraus ergibt sich fiir die Breite des 3-MeV-Niveaus 


3-195 


¥4> 2-206 


= 0,9 MeV, 


also etwas weniger als bei der Annahme, dass einzig dieses Niveau 
bei der Reaktion angeregt wird. 

Fig. 6 zeigt strichpunktiert die so berechneten Verteilungen der 
ersten x-Teilchen und die entsprechend verschmierten Kastenver- 
teilungen der «-Teilchen aus dem Zerfall beider Anregungszustinde 
des Be’. Die Kurve II ist die zu erwartende Gesamtverteilung. 

Die Ubereinstimmung ist ersichtlich besser als bei der Annahme, 
dass nur das 3-MeV-Niveau des Be® angeregt wird. Allerdings gelingt 
es auch durch die Einfiithrung des Uberganges in das 8-MeV-Niveau 
nicht, die Liicke zwischen 2 und 4 MeV auszufiillen. 

Zugunsten der Realitét der Beteiligung eines Be’-Niveaus spre- 
chen zwei Umstinde. Erstens soll nach den Versuchen von SmitH 
und Murretu*?) bei der Reaktion: 


Be + D2? = 8 Het + Ep 
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als Zwischenzustand in der Reaktion 
B10 + D? = Be®* + He‘ 


ein Be’-Niveau von etwa 7 MeV Anregungsenergie in Konkurrenz 
zum bekannten 3-MeV-Niveau angeregt werden. Schon BETHE?®) 
hob hervor, dass bei der oben erwihnten Reaktion héhere Anre- 
gungszustiinde des Be® beteiligt sein diirften, da die freiwerdende 
Energie Ep weitaus grésser ist als bei der analogen Reaktion des 
B! mit Protonen. Dies trifft auch fiir die Photospaltung des C1? 
durch Gammaquanten von 17,6 MeV Energie zu, wenn zwar nur 
in geringerem Masse. (Ep ist nur um etwa 2 MeV grésser als beim 
Beschuss von B!! mit Protonen von 0,2 MeV.) 

Andererseits haben wir bei der Durchfiihrung der Versuche mit 
héheren Gammaenergien (vgl. den Abschnitt § 3 Ac)) Sterne ge- 
funden, bei denen keines der drei «-Teilchen auf einen E*-Wert von 
3 MeV fiihrt, sondern auf weit héhere Anregungsenergien. 


2. Asymmetrie der Breit-Wigner-Verteilung. 


Bei den Ableitungen der Breit-Wigner’schen Dispersionsformel 
wird unter anderem die Voraussetzung gemacht, dass die Niveau- 
breite J” klein sein soll im Vergleich zur Anregungsenergie E*. Diese 
Voraussetzung ist nun bei der hier betrachteten Reaktion durchaus 
nicht erfiillt. Es konnte wohl der Fall sein, dass dieser Umstand eine 
Asymmetrie der Resonanzkurve W, (£,) zur Folge haben kénnte. 
Mierzu tritt noch der Umstand, dass es sich hier um geladene Teil- 
chen handelt, wobei der Restkern (Be®*) die doppelte Ladung des 
ausgesandten «-Teilchens hat. Brtrue (a.a.O.) hat bei seiner 
Analyse der auf die Reaktion 


B' + Hi = 3 Hed 


beztiglichen Messungen von OLIPHANT, Kempton und RuTHER- 
ForD*) darauf aufmerksam gemacht, dass die Ubereinstimmung 
mit der theoretischen Verteilungskurve bei den etwas unterhalb 
des Maximums liegenden Energien nicht vollkommen ist, wahrend 
sie oberhalb des Maximums ausgezeichnet ist. Ein Teil der aus 
Fig. 6 ersichtlichen Abweichungen scheint also auch bei der ana- 
logen Reaktion des Bors aufzutreten. Dagegen wurden die Ver- 
suche, die eine exakte Bestiatigung der symmetrischen Breit-Wigner- 
Verteilung ergaben, stets mit Neutronen durchgefiihrt, bei denen 
keine eventuellen Coulomb-Effekte auftreten kénnen. 

Eine unvereinfachte Ableitung der Dispersionsformel, die bei den 
bei der untersuchten Reaktion giiltigen Voraussetzungen anwend- 
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bar wire, ist uns nicht bekannt. Allerdings ist nicht eimzusehen, wie 
die weiter oben diskutierte Hiufung zwischen 1 und 2 MeV durch 
eine asymmetrische Energieverteilung des ersten «-Teilchens zu 
erklaren wire, ohne dass die Beteiligung eines mit mehr als 3 MeV 
angeregten Be® angenommen werden miisste. 


3. Korrelation zwischen der Zerfalls- und Flugrichtung des Be®*. 


Wie bereits weiter oben hervorgehoben, sind nur dann alle Ener- 
gien FE, , der beim Zerfall des Be§* entstehenden «-Teilchen zwischen 
zwei Grenzenergien nach (10) gleichmassig verteilt, wenn alle Win- 
kel zwischen der Flugrichtung %,, im Laboratoriumssystem und 
den Zerfallsrichtungen ras der beiden x-Teilchen im Schwerpunkt- 
system des Be®* a priori gleich wahrscheinlich sind, also keine 
Korrelation zwischen diesen Vektoren besteht. Hat man eine Még- 
lichkeit, bei den beobachteten Sternen zu entscheiden, welches das 
erste’ «-Teilchen ist, so lasst sich diese eventuelle Korrelation ex- 
perimentell untersuchen. Diesbeziiglich verweisen wir auf § 3B b); 
an dieser Stelle soll nur besprochen werden, ob eine solche Korre- 
lation wahrscheinlich ist und die beobachteten Abweichungen in der 
Energieverteilung durch sie erklart werden kénnten. 

Wie im II. Teil dieser Arbeit gezeigt werden soll, ist nicht nur 
die Winkelverteilung des ersten «-Teilchens in bezug auf die Ein- 
fallsrichtung des Gammaquants durch die Natur der elektromagne- 
tischen Wechselwirkung (Multipolordnung) und den Drehimpuls 
des entstehenden angeregten Be® gegeben, sondern auch die Winkel- 
verteilung der Zerfallsrichtung der beiden «-Teilchen im Schwer- 
punktsystem des Be® in bezug auf die namliche Einfallsrichtung. 
Nun ist aber die Flugrichtung v,, bei Vernachlissigung des Gamma- 
quantimpulses entgegengesetzt der Richtung, in der das erste 
a-Teilchen ausgesandt wird. Demnach ist auch die Winkelvertei- 
lung von %,, in bezug auf die Einfallsrichtung des Gammaquants 
vorgegeben. Es besteht also die Méglichkeit einer Korrelation 
zwischen den Richtungen 7%», und Vax, doch ist das Auftreten der 
letzteren an die Art der individuellen Winkelverteilungen dieser 
Vektoren, also letzten Endes an die Art der elektromagnetischen 
Wechselwirkung und den Drehimpuls des Be§* gebunden. 

Ist die Photospaltung auf eine elektrische Quadrupol-Wechsel- 
wirkung zuriickzufiihren, was plausibel ist, so kann das Be®* ein 
J = 0 oder J = 2 haben und das erste «-Teilchen entsprechend als 
d- oder s-Welle auslaufen. Zustande mit J > 2 sind sehr unwahr- 
scheinlich. In beiden Fallen ist entweder die Winkelverteilung von 


tpe Oder von a sphirisch symmetrisch. Eime Méglichkeit der 
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Korrelation besteht also nicht, wie leicht einzusehen und auch 
rechnerisch zu beweisen ist. 

Sollte dagegen die (y,«)-Reaktion des C1? durch eine Dipol- 
Absorption zustandekommen, so wire ein Ubergang denkbar, bei 
dem weder das erste «-Teilchen noch das Be®* in einem s-Zustand 
entstehen wiirden. In diesem Fall wiirde eine Korrelation méglich 
sein. 

Solche Uberginge halten wir jedoch bei den von uns bisher 
untersuchten «-Energien fiir unwahrscheinlich; es ist auch schwer 
abzuschatzen, ob die durch sie bedingte Korrelation Abweichungen 
der Energieverteilung in dem beobachteten Sinne bedingen wiirde. 


Ubergéinge in den Grundzustand. 


Neben den Ubergiingen, bei denen ein angeregtes Be® entsteht, 
haben wir auch einige Ereignisse beobachtet, die sich der Reaktion 


C12 4+ hy = Be® + He* = 8 He4 


zuschreiben lassen. Diese unterscheiden sich von den sonstigen 
Sternen darin, dass sie aus einer sehr langen Alphaspur und zwei 





Fig. 9. 
Impulsdiagramm eines Sternes. 


kurzen zusammensetzen, die miteinander einen relativ spitzen 
Winkel (etwa 15° im Raum) bilden. Die in der vorliufigen Mittei- 
lung dem Grundzustand des Be® zugeschriebenen, aus einer langen 
normalen und aus einer entgegengesetzt gerichteten kurzen, dicken 
Spur gebildeten Ereignisse diirften nicht diesem Ubergang ent- 
sprechen, weil zwar die Lebensdauer des Grundzustandes rund 
tausendmal grésser ist als die des angeregten Zustandes mit E* = 
3 MeV, jedoch nicht geniigt, damit das Be® bei den in Frage kom- 
menden Geschwindigkeiten in der Emulsion eine merkliche Spur 
erzeugt. 





Photospaltung von Kohlenstoff C!? in drei Alphateilchen. 773 


Die erwaihnten Grundzustandsiibergainge unterscheiden sich von 
den anderen durch den besonders kleinen E*-Wert. Dieser sollte 
theoretisch gleich der positiven Bindungsenergie des Be® sein, die 
nach HEMMENDINGER®?) 0,09 MeV betragt. Wir wendeten zur Ana- 
lyse dieser Ereignisse eine Methode*) an, die im Gegensatz zur 
dargelegten nicht eine Vernachlassigung des Gammaquantimpulses 
voraussetzt. Wir wollen sie an Hand der nebenstehenden Fig. 9 
darlegen. Diese zeigt das Impulsdiagramm eines Sternes, dessen 
drei Strahlen die Energien E,, Ey, und Eg, d.h. in den von uns 
gewahlten Einheiten (vgl. S. 16) die Impulse p, = (E4)*, (E,)* und 
(E,)* haben. A sei die dem ersten «-Teilchen entsprechende Spur, 
®,, der Zwischenwinkel zwischen den beiden anderen Spuren. Wie 
aus der Figur sofort abzulesen ist, gilt 


E* = 1 (E, + E,) — (Eg:E,)t cos gg. (13) 





In der nachstehenden Tabelle sind fiir einige mit der Li-y-Strah- 
lung erzeugte Sterne die E*-Werte zusammengestellt, wie man sie 
unter Anwendung der Formeln (13) bzw. (6) erhalt. 


Tabelle Ill. 
Auswertung von Grundzustandsiibergangen.*) 





Er E, E* nach (13) | E* nach (6) 





9,57 6,82 0,14 — 0,65 (!) 
10,00 6,66 0,09 0,26 
9,41 6,11 0,05 0,25 




















*) Alle Energiewerte in MeV. 


Die gefundenen, von 3 MeV sehr verschiedenen E*-Werte kénn- 
ten natiirlich trotzdem dem Ubergang in das Be8-Niveau dieser 
Energie zugeschrieben werden, doch ist ein so weit von der Mitte 
des Niveaus entfernter Wert nach der Dispersionsformel zumindest 
sehr unwahrscheinlich. 

Etwa 1—2% der mit der 17,56-MeV-Linie erzeugten Photoeffekte 
am Kohlenstoff scheinen tiber den Grundzustand des Be® zu ver- 
laufen; dies ist auch der Anteil der Grundzustandsiiberginge bei 
der analogen Reaktion des B1! mit Protonen, vgl. 2%). 


b) Bei kontinuierlicher Strahlung. 


Uber die Untersuchung der Photospaltung des C!2 mit dem 
Bremsstrahlungsspektrum eines Beta-Synchrotrons haben wir be- 
reits an anderer Stelle in kurzer Form berichtet*4). Hier seien die 
gleichen Messungen niaher diskutiert. 
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Zur Analyse des Reaktionsmechanismus ist die Kenntnis der 
Verteilung der Sterne in Funktion ihrer Totalenergie Ey erforder- 
lich. Diese ist in Fig. 12 durch das mit N bezeichnete Histogramm 
dargestellt, welches insgesamt 216 Kohlenstoffsterne umfasst, 
welche simtlich auf Impulserhaltung gepriift wurden. 


100+ N/O5 Mev 
Nl, 1MeV 


i 1 
1 T T 


Os 45 MeV 2 
E* 








Max 








6 MeV E™ 


Fig. 10. 
Verteilung der £*-Werte bei mit kontinuierlichem Spektrum erzeugten Sternen, 


nach**), Theoretische Verteilung unter Annahme eines Be®-Niveaus mit 
E* = 3 MeV und J’ = 0,9 MeV. 


Um zu entscheiden, ob der (y, «)-Reaktion des Kohlenstoffs bei 
allen Energien des Bremsstrahlungsspektrums (Maximalenergie 
rund 25 MeV) nach dem gleichen Mechanismus verlauft, wie bei 
17,6 MeV, bestimmten wir fiir alle drei Spuren jedes beobachteten 
Sterns einen E*-Wert nach der Formel (13). Fig. 10 zeigt die Ver- 
teilung dieser E*-Werte. 

Unterteilt man die beobachteten Sterne in Funktion ihrer Total- 
energie KH, in geniigend schmale Kategorien, so kann man durch 
graphische Integration die zu erwartende Verteilung W (E*) ermit- 
teln, wenn man fiir die einzelnen Kategorien ein W,(E,) und W,, 
(Ey 3) annimmt. Die in Fig. 10 gestrichelt eingezeichnete Verteilungs- 
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kurve entspricht der Annahme, dass die Reaktion bei allen in Frage 
kommenden Energien einzig tiber das Be8-Niveau mit E* = 3,0 MeV 
und J” = 0,9 MeV verlauft und W,, eine ,,kastenfirmige Vertei- 
lung ist. 

Die Ubereinstimmung ist recht gut, so dass wir aussagen kénnen, 
dass die Reaktion bis zur héchsten zur Verfiigung stehenden 
Gammaenergie vorwiegend tiber das 3-MeV-Niveau verliuft. In der 
Nahe von E* = 8 MeV zeigt sich eine allerdings noch in den 
Schranken der statistischen Schwankungen liegende Haiufung von 
E*-Werten, die durchaus der weiter oben diskutierten Haufung 
zwischen 1 und 2 MeV in der Verteilung nach Fig. 6 entspricht. 
Was auch immer der Ursprung der Abweichungen der mit mono- 
chromatischen Gammastrahlen erhaltenen Energieverteilung der 
einzelnen «-Teilchen von der theoretisch mit der unter Annahme 
eines einzigen Be®-Niveaus zu erwartenden sein diirfte, so steht doch 
fest, dass sich diese Abweichungen auch in der E*-Verteilung be- 
merkbar machen miissen, da diese im Grunde genommen nur eine 
Variablentransformation auf Grund der Beziehung 


E* = E,—83 E,/2 
darstellt. 

Die Annahme, dass es sich bei der Haufung der E*-Werte um 
8 MeV tatsichlich um ein Zeichen der Beteiligung eines angeregten 
Be’-Zustandes dieser Energie handelt, erhilt daraus eine starke 
Stiitze, dass wir auch Ereignisse fanden, bei denen jede der drei 
Spuren, als von dem ersten «-Teilchen herriihrend aufgefasst, einen 
E*-Wert von 7—8 MeV lieferte. Uberdies wird auf Grund der in 
Zusammenhang mit der monochromatischen y-Strahlung (8. 768) 
vorgebrachten Argumente die Beteiligung eines Be®’-Niveaus héhe- 
rer Anregungsenergie als 3 MeV bei wachsender Energie der 
Gammaquanten immer plausibler. 

Auf Grund der E*-Werte erwiesen sich 10 Ereignisse als wahr- 
scheinliche Ubergiinge in den Grundzustand des Be’. Die E*-Ver- 
teilung dieser Ereignisse stellt das in Fig. 10 rechts oben eingezeich- 
nete kleine Histogramm dar. Die Statistik ist noch ungeniigend, um 
zu entscheiden, ob gemiiss den Vorhersagen der Theorie (vgl. Teil II) 
die Uberginge in den Grundzustand mit wachsender Energie der 
Gammaquanten immer haufiger werden. 

Die bei den mit der Bremsstrahlung erzeugten Sterne ange- 
wandte Analyse liesse sich natiirlich auch auf die bei der Bestrah- 
lung mit der Li-Protonen- Quelle gefundenen Ereignisse anwenden, 
da ja das Spektrum der Li-y-Strahlung neben der scharfen Linie 
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von 17,56 MeV Energie zumindest noch eine weitere Linie von 
14,8 MeV mittlerer Energie enthalt. Infolge des zwischen 14,8 und 
17,6 sehr stark wachsenden Wirkungsquerschnitts fiir die Photo- 
spaltung des Kohlenstoffs (vgl. § 3 C) erhalt man aber sehr wenige 
Sterne, die nicht von der 17,6-MeV-Linie herriihren, vgl. die spater 
zu besprechende Fig. 18. Mit dem uns zur Verfiigung stehenden 
Material wire eine solche Analyse aus statistischen Griinden nicht 
sinnvoll. Ferner ist zu bemerken, dass die effektive Schwellenener- 
gie fiir die Reaktion unter Beteiligung eines Be®-Niveaus von E* 
MeV Anregungsenergie durch den Wert von hy gegeben ist, fiir den 
der Ausdruck 
E, = 2 (hy —| B| — E*)/3 


gleich Null wird. Fiir E* = 8 MeV liegt demnach die Schwelle bei 
15,82 MeV und kann durch Coulombeffekte noch weiter zu héheren 
Energien verschoben werden. Fiir die Anregung dieses Niveaus 
kommen also die weicheren Komponenten der Li-y-Strahlung gar 
nicht in Frage. 

Schliesslich sei bemerkt, dass bei wachsender Energie der y-Strah- 
lung auch der direkte Ubergang 


C124 hy = 8 He* 


in den Bereich des Méglichen riickt. Eine theoretische Uberlegung 


zeigt, dass dieser Dreikérperprozess zwar viel unwahrscheinlicher 
ist als die beobachtete (y, «)-Reaktion, jedoch die Wahrscheinlich- 
keit fiir sein Eintreten mit einer sehr hohen Potenz der Energie 
der Gammastrahlen wachsen sollte. 


B. Winkelverteilung. 
a) Bei ,,monochromatischer® Strahlung. 


Nachdem es feststand, dass die Photospaltung des Kohlenstoffs 
zumindest vorwiegend eine (y, «)-Reaktion ist und iiber ein wohl- 
bekanntes Niveau des Be® fiihrt, war es naheliegend, durch Unter- 
suchung der Winkelverteilungen in bezug auf die Richtung des 
einfallenden y-Strahls nahere Aufschliisse tiber das Wesen des 
Prozesses und den Drehimpuls des beteiligten Be’-Niveaus zu ge- 
winnen. 

Fiir diese Belange ist vor allem die Winkelverteilung des ,,ersten‘‘ 
«-Teilchens interessant. Leider stellen sich aber, insbesondere bei 
nicht allzu hohen Energien des Gammaquants (z. B. 17,6 MeV), 
der Unterscheidung des zuerst ausgesandten «-Teilchens von den 
beiden anderen eines Sterns betriachtliche Schwierigkeiten entgegen. 
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Um dies einzusehen, geniigt es, zur Fig. 6 zuriickzugreifen. Die 
Wahrscheinlichkeit, dass ein beliebiges «-Teilchen der Energie E, 
ein erstes «-Teilchen ist, wird (bei vorgegebener Totalenergie Ep 
der zu betrachtenden Sterne) einfach gegeben durch das Verhiltnis 
W, (E,)/(W (Ey) + Wo (E,))- 
Fir die 17,6-MeV-Linie betragt dieses Verhialtnis im giinstigsten 
Punkt der Verteilung, d.h. fiir H, = 4,88 MeV, rund 2/3, also ist 
selbst fiir «-Teilchen dieser Energie die Wahrscheinlichkeit, dass 
sie keine ersten «-Teilchen sind, etwa 30%! Die Sicherheit der :Zu- 
ordnung kann man allerdings dadurch etwas erhéhen, dass man 
jeweils zugleich die Energien von drei zum gleichen Stern gehé- 
rigen Spuren beriicksichtigt. 

Ein anderer ungiinstiger Umstand, der der Untersuchung der 
Winkelverteilung entgegenwirkt, ist die geringe Intensitat der Li- 
y-Strahlung. Um eine auch nur halbwegs befriedigende Winkel- 
definition zu erzielen, muss eine Lithium-Target mit kleiner Blende 
verwendet werden. Im Laufe der Bestrahlung trifft der Brennfleck 
des Protonenstrahls das Lithium an verschiedenen Stellen inner- 
halb eines Kreises von etwa 20 mm Durchmesser. Da die zu bestrah- 
lenden Platten in nur 40 mm Abstand vom Targetmittelpunkt auf- 
gestellt werden miissen, um innerhalb einer durchfiihrbaren Be- 
strahlungsdauer geniigend Intensitat zu erhalten, ist die Definition 
der Verbindungsgeraden zwischen dem Quellpunkt und dem Ort 
des Sterns in der Emulsion sehr diirftig. Bei unseren giinstigsten 
Versuchen, die tiberdies Platten mit sehr kleiner Sterndichte liefer- 
ten, betrug die Unbestimmtheit in der Einfallsrichtung des Ganima- 
strahls im Mittel etwa + 20°. 

Zur approximativen Bestimmung der Winkelverteilung kann man 
die Verteilung der Winkel zwischen der jeweiligen Einfallsrichtung 
des Gammastrahls und demjenigen Strahl des Sterns, der den 3 MeV 
am nachsten liegenden E*-Wert liefert, auftragen. Dies ergab uns 
innerhalb der statistischen Schwankungen eine isotrope Verteilung. 
Da jedoch alle systematischen Fehler, wie die erwahnte Indefini- 
tion der Gammastrahlrichtung, die Verteilung im Sinne einer Er- 
héhung der Isotropie verzerren, ist diesem Ergebnis kein grosses 
Gewicht zuzuschreiben. Von einer Wiedergabe der Verteilungs- 
kurve sehen wir deshalb ab. 

Die Ermittlung der Winkelverteilung der Zerfallsrichtung des 
Be® in bezug auf den Gammastrahl sowie der eventuellen Korre- 
lation zwischen der Zerfalls- und der Flugrichtung sind an eine 
sichere Unterscheidungsméglichkeit des ,,ersten‘‘ «-Teilchens von 
den beiden anderen gebunden. Der Untersuchung der Korrelation, 
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die recht zeitraubende Auswertungen erfordert, ist zwar die Un- 
bestimmtheit in der Gammastrahlrichtung nicht abtraglich, jedoch 
ist ee Gammastrahlenergie von 17,56 MeV fiir die Unterscheidung 
des ersten «-Teilchens so ungiinstig, dass wir auf ihre Durchfiihrung 
verzichteten. 


b) Bei Bremsstrahlung. 


Bei der Bestrahlung mit der Bremsstrahlung fallen die meisten 
in Zusammenhang mit der Li-y-Strahlung erwahnten Schwierig- 
keiten fort. Die Unscharfe in der Definition der Einfallsrichtung 
des Gammastrahls ist lediglich durch die Divergenz der natiirlich 
gebiindelten Bremsstrahlung gegeben; infolge der sehr grossen 
Intensitiiten kénnen die Platten in erheblicher Entfernung von der 
Antikathode aufgestellt werden. Dies bedeutet auch fiir die Aus- 
wertung eine grosse Erleichterung, weil fiir alle Sterne einer Platte 
der gleiche Einfallswinkel angenommen werden darf. 

Die Untersuchung der Winkelverteilung des ersten «-Teilchens 
mit Hilfe der Bremsstrahlung hat allerdings den Nachteil, dass es 
trotz der grossen Intensititen schwer ist, die Verteilung bei einer 
bestimmten Gammaenergie zu ermitteln. Dies ist jedoch nicht 
schwerwiegend, weil die Winkelverteilung des ersten Alphateilchens 
die gleiche bleiben diirfte, solange der Prozess bei beliebiger 
Quantenenergie iiber den gleichen Anregungszustand des Be® fiihrt. 
Dasselbe gilt fiir die Untersuchung der Winkelverteilung der Zer- 
fallsrichtung des Be® und der Korrelation zwischen letzterer und 
der urspriinglichen Flugrichtung ®,,, die entgegengesetzt gleich ist 
der Richtung, in der das erste «-Teilchen ausgesandt wird. — Dass 
die Reaktion bei den bisher untersuchten Energien im wesentlichen 
stets iiber das 3-MeV-Niveau des Be® verliuft, geht aus der Dis- 
kussion der Fig. 10 hervor. 

Zur Untersuchung der Winkelverteilung des ersten «-Teilchens 
wurden jeweils diejenigen Spuren der Sterne als ,,erste“ betrachtet, 
die der Energie von 3 MeV niichstliegenden E*-Wert gaben. Die so 
erhaltene Verteilung ist in Fig. lla dargestellt, in der die gestri- 
chelte Kurve der isotropen Verteilung einer gleichen Anzahl von 
a-Teilchen entspricht. Innerhalb der statistischen Schwankungen 
finden wir Isotropie des Winkels #, zwischen erstem Teilchen und 
Gammastrahl. Es ist allerdings 2” beriicksichtigen, dass das ge- 
samte Material senkrecht zu ihrer Oberfliche bestrahlten Platten 
entstammt und dass sehr steile Sterne trotz der Wirkung der 
Schrumpfung tibersehen werden kénnen*). 


*) Die Auswertung von unter streifendem Einfall bestrahlten Emulsionen ist 
im Gange. 
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Das Histogramm I in Fig. 11b zeigt die Winkelverteilung der Zer- 
fallsrichtung des Be®* in bezug auf den einfallenden Gammastrahl, 
vgl. den Winkel 3%, in Fig. 9. Auch diese ist in den Schranken der 
allerdings nicht sehr grossen Statistik isotrop, wie aus dem Ver- 
gleich mit der in die Figur gestrichelt eingetragenen Kurve hervor- 
geht. Es sei hervorgehoben, dass entweder die Isotropie des ersten 
a-Teilchens oder die soeben erwahnte Isotropie der Zerfallsrichtung 
durch die Statistik vorgetauscht sein diirften, das sie nicht zugleich 
auftreten kénnen. Es wird ja ein Quant eines bestimmten Dreh- 
impulses (héchstwahrscheinlich | = 2, Quadrupol) absorbiert, welch 


wy 4/10° 








rd 
J Px, x 











120 180 


+ 





Fig. 11a. we 90° 


Winkelverteilung des ,,ersten‘‘ Alpha- Fig. 11b. 

teilchens in bezug auf den Gamma- Winkelverteilung der Zerfallsrichtung 

strahi nach*‘). #,, = Winkel zwischen des Be® nach*4): I in bezug auf die 

Richtung des ,,ersten‘‘ Alphateilchens Einfallsrichtung des Gammaquants, 

und der Einfallsrichtung des Gamma- II in bezug auf die urspriingliche 
strahls. Flugrichtung. 


letzterer entweder durch das ausgesandte Teilchen oder den Rest- 
kern bewahrt werden muss, zumal der Grundzustand des Kohlen- 
stoffs keinen Drehimpuls hat. Einer Vortauschung der Isotropie 
bewirkt auch hier der Umstand, dass die Ermittlung des ersten 
a-Teilchens mit betrachtlicher Unsicherheit verbunden ist. 

Das Histogramm II, das in Fig. 11b gestrichelt eingezeichnet ist, 
betrifft die Korrelation zwischen der Zerfallsrichtung des Be® und 
seiner urspriinglichen Flugrichtung, vgl. den in Fig. 9 eingezeich- 
neten Winkels y. Auch hier finden wir Isotropie, wobei natiirlich 
die gleichen Vorbehalte gelten wie bei den anderen beiden Winkel- 
verteilungen. Diese Isotropie, d.h. das Fehlen einer Korrelation, 
rechtfertigt die Annahme einer kastenférmigen Energieverteilung 
W,23 (E23) fiir die beim Zerfall des Be®* entstehenden «-Teilchen. 

Die Untersuchung der Winkelverteilungen bedarf noch einer Er- 
hartung durch ein statistisch umfassenderes Material. 
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C. Die Energieabhangigkeit des Wirkungsquerschnitts. 


Aus der in Fig. 12 mit N bezeichneten Verteilung der Total- 
energie E, der Sterne erhielten wir die Energieabhangigkeit des 
Wirkungsquerschnitts aus dem vom Hersteller angegebenen Koh- 
lenstoffgehalt der Emulsion unter Annahme eines Bremsstrah- 
lungsspektrums nach HerrLEer?*). Der Anschluss erfolgte durch 
Messung der in einer dickwandigen Graphitkammer erzeugten Ioni- 
sation. Dieses Vorgehen war durch die Unkenntnis des effektiven 
Spektrums des beniitzten Beta-Synchrotrons geboten, bedingt aber 
eine Unsicherheit in den Absolutwerten der Wirkungsquerschnitte 
von + 50%, wihrend die Unsicherheit im Verlauf der Kurve nicht 
leicht abzuschitzen ist. Allerdings kann infolge des monotonen 
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Verteilung der Totalenergien Ep bei Bremsstrahlung und Wirkungsquerschnitt in 
Funktion der Energie der Gammaquanten, nach.**). 


Charakters des Bremsstrahlungsspektrums ein ausgesprochenes 
Maximum in der Energieabhangigkeit nicht unterdriickt werden. 

Die Wirkungsquerschnittskurve ist in Fig. 12 eingetragen und 
mit o bezeichnet. Sie steigt sehr steil an und nimmt einen resonanz- 
artigen, ziemlich symmetrischen Verlauf in bezug auf das Maximum, 
das bei etwa 19 MeV liegt. Mit a ist auf der Energieskala der 
Schwellenwert fiir die Reaktion unter Bildung eines mit 3 MeV 
angeregten Be® angegeben. Da das Abfallen des Wirkungsquer- 
schnitts nach 19 MeV als Effekt von Konkurrenzreaktionen gedeu- 
tet werden kénnte, sind auch die Schwellenwerte fiir die (y, p)- 
Reaktion (b) und fiir die (y, n)-Reaktion (d) angegeben; c ist die 
effektive Schwelle fiir die (y, p)-Reaktion, durch Coulombeffekte 
gegentiber b etwas verschoben. Gegen diese Erklarung des Abfalls 
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der Wirkungsquerschnittskurve kann geltend gemacht werden, dass 
die sonst so bewihrte Vorstellung des Compoundkernes bei y-Reak- 
tionen nicht immer imstande ist, die Beobachtungen befriedigend 
zu erklaren. 


In der Fig. 12 ist der Verlauf des Wirkungsquerschnitts nur bis 
zu einer Photonenenergie von etwa 22 MeV angegeben, weil einer- 
seits die Anzahl der Sterne mit noch grésseren Energien statistisch 
unzureichend und andererseits das Bremsstrahlungsspektrum ge- 
rade in der Nahe seiner oberen Grenze (e) schlecht definiert ist. 
Es sind Andeutungen fiir den Wiederanstieg des Wirkungsquer- 
schnittes oberhalb 23 MeV vorhanden*). Dieser Wiederanstieg 
kénnte auf die wachsende Beteiligung des Uberganges in den an- 
geregten Zustand von Be® zuriickzufiihren sein. 

Fiir den Wirkungsquerschnitt bei 17,6 MeV ergibt sich aus 
diesen Messungen ein Wert von 7-10-?° cm?, was angesichts der 
erwahnten Unsicherheit von 50% in der Absolutmessung der y- 
Intensitét gut mit den Messungen tibereinstimmt, die zuerst von 
Bonanomi?*) und spater von WAFFLER und Younrs*5) mit der 
17,6-MeV-Linie der Li-y-Strahlung durchgefiihrt wurden. Bona- 
NomI erhielt 1,1-10-?° cm?, die letztgenannten Autoren 8-10-?°cm?. 
Auch diese Werte diirften wegen der Unbestimmtheit in der Abso- 
lutintensitaét und der kleinen Statistik mit ziemlich grossen Fehler- 
grenzen zu versehen sein. 

Im Hinblick auf die Méglichkeit der Anwendung der Photo- 
spaltung des Kohlenstoffs fiir die Gammaspektroskopie und fiir 
die Beurteilung der Zuverlassigkeit unserer Bestimmung der Ener- 
gieabhingigkeit des Wirkungsquerschnitts ist es interessant, die 
Energieverteilung aller mit der Li-y-Strahlung erhaltenen Kohlen- 
stoffsterne zu betrachten. Fig. 13a zeigt eine solche Verteilung fiir 
240 in der gleichen Platte gefundene Sterne, Fig. 13b stellt eine 
analoge Verteilung von 483 Sternen aus verschiedenen Platten dar. 
In beiden Figuren ist durch Pfeile diejenige Klasse von Sternen 
angedeutet, die der 17,6-MeV-Linie zugeschrieben werden diirfen 
und fiir die Untersuchung der Energieverteilung der «-Teilchen 
bei ,,monochromatischer*‘ Strahlung herangezogen wurden. 

Die Achse der Verteilung der Sterne zwischen 9,0 und 12,5 MeV 
liegt in Fig. 13a bei 10,48 MeV, in sehr befriedigender Ubereinstim- 
mung mit dem theoretisch zu erwartenden Wert von (10,31 + 0,09) 
MeV. Die aus unhomogenem Material gewonnene Verteilung nach 


*) Dies scheint durch kiirzlich in diesem Institut von Frl. M. EpEr ausgefiihrte 
Messungen an Sternen bestatigt zu werden, die mit einem 32-MeV-Betatron er- 
halten wurden. 
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Fig.13b gibt hierfiir 10,58 MeV, was auch als zufriedenstellend 
erachtet werden darf. 

Die von Watker und McDanrex**) mit eiem Paarspektro- 
graphen ausgefiihrte Untersuchung der Li-y-Strahlung diirfen wir 
mit diesen Messungen vergleichen, weil beide fiir die an sich sehr 
schmale 17,56-MeV-Linie eine Halbwertsbreite von etwa 1 MeV 
ergeben. Diesem Vergleich dient die gestrichelte Kurve in Fig. 13a, 
die aus den Messungen der genannten Autoren mit Hilfe der Wir- 
kungsquerschnitte fiir Paarerzeugung und fiir Kohlenstoffspaltung 
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Fig. 13a. 
Verteilung der Totalenergien der Sterne bei Betrahlung mit der Li-y-Strahlung. 
Homogenes Material. 


Fig. 13b. 
Verteilung der Totalenergien der Sterne bei Bestrahlung mit der Li-y-Strahlung. 
Inhomogenes Material. 





(Fig. 12) unter Beriicksichtigung des Auflésungsvermégens des 
Paarspektrographen erhalten wurde. 


Durch die steil ansteigende Abhangigkeit des Wirkungsquer- 
schnitts von der Energie wird das auf die 14,8-MeV-Komponente 
zuriickzufiihrende Maximum vollkommen verschmiert. Die Uber- 
einstimmung zwischen der experimentellen Verteilung und der 
eingezeichneten Kurve ist recht gut; zu den kleinen Abweichungen 
bei niederen Energien ist zu bemerken, dass diese einerseits noch 





Photospaltung von Kohlenstoff C!* in drei Alphateilchen. 783 


im Rahmen der statistischen Schwankungen bleiben, andererseits 
aber auch die Energieabhangigkeit des Wirkungsquerschnittes ge- 
rade bei den betreffenden Energien nicht gut sichergestellt ist, weil 
besonders die kleinen Sterne leicht zu aiberschen sind. 


Aus dem Vergleich der Kurve mit dem Histogramm diirfen wir 
den Schluss ziehen, dass sich die Reaktion gut fiir die Gamma- 
spektroskopie eignet, wobei allerdings durch den nur in der Nahe 
von 18 MeV betrachtlichen Wirkungsquerschnitt gewisse Beschran- 
kungen auferlegt werden. 


§ 4. Zusammenfassung und Erérterung der noch zu untersuchenden 
Probleme. 


Durch die vorliegende Untersuchung der Photospaltung des C1? 
in drei «-Teilchen wurde gezeigt, dass es sich bei Gammaenergien 
bis 25 MeV um eine (y, «)-Reaktion handelt. Diese verliuft vor- 
wiegend tiber den bekannten Anregungszustand des Be® bei 3 MeV. 
Die gefundene Energieverteilung der «-Teilchen aus dieser Reaktion 
legt die Annahme nahe, dass am Prozess auch ein héherer Anre- 
gungszustand des Be®, mit H* = 8 MeV, beteiligt sein diirfte. 


Die Abhangigkeit des Wirkungsquerschnitts nimmt einen reso- 
nanzartigen Verlauf, wobei das Maximum in der Nahe einer Gam- 
maenergie von 19 MeV liegt. 


Theoretische Uberlegungen und die Winkelverteilung des zuerst 
ausgesandten «-Teilchens deuten darauf hin, dass es sich beim 
3-MeV-Niveau um einen D-Zustand des Be® handelt. Noch zu 
untersuchende Probleme bilden folgende Punkte, fiir die in der 
vorliegenden Arbeit erst Anhaltspunkte gewonnen werden konnten: 


1. Einige Prozent der Ubergiinge scheinen bei den betrachteten 
Energien in den Grundzustand des Be® zu fiihren. Diese Uberginge 
sollten mit zunehmender Energie wahrscheinlicher werden und eine 
andere Winkelverteilung der ersten «-Teilchen liefern als die Uber- 
gange in den 3-MeV-Zustand. 


2. Es bestehen Anzeichen dafiir, dass die Wirkungsquerschnitts- 
kurve nach 23 MeV Gammaenergie wieder ansteigt. Dieser Wieder- 
anstieg, der bei Gammareaktionen bisher nicht beobachtet worden 
zu sein scheint, ist wahrscheinlich auf die zunehmende Bedeutung 
von Ubergingen in héhere Anregungszustinde des Be® zuriick- 
zufiihren. Bei ganz hohen Energien ist auch eine direkte Spaltung 
in drei «-Teilchen zu erwarten. 
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3. Die Winkelverteilung der Zerfallsrichtung des Be® in bezug 
auf den einfallenden Gammastrahl erwies sich als ein interessantes 
Mittel zur Bestimmung des Drehimpulses der angeregten Zustiande 
dieses Kernes. Die von uns gefundene Isotropie dieser Verteilung 
dirfte auf die beschrankte Statistik zuriickzufiihren sein und sollte 
durch ausgedehntere Messungen gepriift werden. Besonders wert- 
voll wire der Nachweis, dass diese Winkelverteilung von den be- 
teiligten Zustiinden des Be® abhiangig ist. 


4. Es wurde der fiir das Versténdnis der Reaktion wichtige 
Effekt einer méglichen Korrelation zwischen der urspriinglichen 
Flugrichtung des entstehenden Be® und dessen Zerfallsrichtung 
untersucht. Innerhalb der Fehlergrenzen ergab sich Isotropie, doch 
stand kein statistisch befriedigendes Material zur Verfiigung. 


Die Reaktion eignet sich nach unseren Messungen gut fiir die 
Gammaspektroskopie und besitzt bei 18 MeV ein mit dem der 
Paarspektrographen vergleichbares Auflésungsvermégen, wenn bei 
der photographischen Technik die angegebenen Massnahmen an- 
gewendet werden. Die Prazision in der Bestimmung der Energie 
von Gammalinien liesse sich durch eine bessere Kenntnis der Reich- 
weite-Energiebeziehung in der Platte, in der die Sterne erzeugt 
werden sollen, noch erhéhen. 


Die Anwendung der Photospaltung des Kohlenstoffs fiir die 
Zwecke der Gammaspektroskopie ist nicht an die photographische 
Methode gebunden. Sie kénnte wahrscheinlich auch mit Hilfe von 
Ionisationskammern erfolgen, da die von der Photospaltung in 
drei «-Teilchen erzeugten Stésse gegeniiber dem Untergrund dis- 
kriminierbar sein diirften. 


Die Ermittlung der Energieverteilung der Kohlenstoffsterne eig- 
net sich auch bei Unkenntnis der Energieabhangigkeit des Wir- 
kungsquerschnitts zum Vergleich der mit verschiedenen Maschinen 
erhaltenen Bremsstrahlungsspektren. Auch hier kénnte sowohl die 
photographische Technik Anwendung finden als auch Ionisations- 
kammern verwendet werden. 


Bei der photographischen Methode ist die Kohlenstoffspaltung 
fiir den Nachweis sehr energetischer Gammastrahlen den meisten 
bekannten Reaktionen iiberlegen, weil die Sterne verhaltnismissig 
leicht zu finden sind. Infolge der kleinen Reichweite der «-Teilchen 
besteht die Méglichkeit, mit relativ diinnen Emulsionen ohne grosse 
Verluste arbeiten zu kénnen. 
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Il, THEORETISCHE BETRACHTUNGEN*). 


Die Hypothese des in der Einleitung zum experimentellen Teil 
dieser Arbeit erwahnten Alphateilchenmodells besteht darin, dass 
man annimmt, dass die Alphateilchen, die sich durch ihre hohe 
Bindungsenergie auszeichnen, im Innern der Kerne ihre Indivi- 
dualitat beibehalten; nach dieser Anschauung hitten also die Kerne 
eine Art molekularer Struktur, wobei die Rolle der Atome den 
Alphateilchen zukime. Gemiss diesem Modell waren bei C!* die 
drei Alphateilchen an den Ecken eines gleichseitigen Dreiecks an- 
geordnet und die Bindungsenergie durch die Energie der Null- 
punktsbewegung gegeben. Es sei bereits an dieser Stelle hervor- 
gehoben, dass die Sachlage viel ungiinstiger ist als im molekularen 
Fall, weil man zur Erklarung der einige MeV betragenden Bindungs- 
energie zwischen den Alphateilchen eine Amplitude der Nullpunkts- 
bewegung annehmen muss, die von der gleichen Gréssenordnung 
ist wie der Abstand zwischen den Teilchen. 

Man darf natiirlich dieses Alphateilchenmodell nicht allzu wért- 
lich nehmen, denn es ist durchaus méglich, dass ein Austausch der 
Nukleonen eines Alphateilchens mit denen der andern stattfindet. 
Man kann jedoch mit WHEELER®’) annehmen, dass ein solcher Aus- 
tausch im Mittel erst im Laufe einer grésseren Anzahl von Schwin- 


gungen erfolgt. Der Begriff der Alphateilchenstruktur kann also 
beibehalten werden, wenn auf die Annahme verzichtet wird, dass 
die beteiligten Alphateilchen stets aus den gleichen Nukleonen 
bestehen. 


Zugunsten des Alphateilchenmodells der Kerne gibt es eine Reihe 
qualitativer Argumente, auf die wir nicht naher eingehen miissen. 


Um die Realitat der Alphateilchenstruktur zu beweisen, kann 
man versuchen, die Lage und die Paritaét der Energieniveaux eines 
aus einer ganzen Zahl von Alphateilchen bestehenden Kerns zu 
ermitteln, und das Ergebnis mit dem experimentellen Befund ver- 
gleichen. DEnnison**) hat eine solche Rechnung fiir die tiefsten 
Terme des O01 durchgefiihrt und gefunden, dass man eine bessere 
Ubereinstimmung mit dem Experiment erhalt als mit den Vorher- 
sagen eines Hartree-Modells, das bekanntlich von der Unabhangig- 
keit der Nukleonen ausgeht. Infolge des Umstandes, dass bei einem 
solchen Kernmodell die Wechselwirkung zwischen Vibrationen und 
Rotationen weder vernachlassigbar ist noch leicht abgeschatzt 
werden kann, sind jedoch die theoretisch ermittelten Lagen der 


*) Auf Grund unveréffentlichter Rechnungen von V. L. TELEGpI und M. VERDE. 
50 
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Niveaux weniger vertrauenswiirdig als bei einer Rechnung, die sich 
auf ein wirkliches Molekiil bezieht. 

Die experimentelle Untersuchung der durch elektromagnetische 
Strahlung hervorgerufenen Kernreaktionen kann niitzliche Hin- 
weise auf die Kernstruktur liefern. 


So wird im besondern die Absorption eines y-Quants durch einen 
Kern verschieden vor sich gehen, je nachdem, ob die Nukleonen 
sich voneinander unabhiangig bewegen oder in Alphateilchen grup- 
piert sind. 

Wir haben versucht, fiir die Reaktion 


C2 + hy = Be®* + Het 


den Wirkungsquerschnitt auszurechnen, und zwar unter der An- 
nahme einer Alphateilchenstruktur fiir den Grundzustand des 
Kohlenstoffs und eines direkten Uberganges ins Kontinuum. Uber- 
gange, bei denen als Zwischenzustand ein angeregtes C}* beteiligt 
ist, konnten wir nicht berechnen, da es zur Approximierung der 
Eigenfunktionen dieser Zustande, bei denen natiirlich von einer 
Alphateilchenstruktur nicht mehr gesprochen werden darf, keine 
Anhaltspunkte gibt. 

Die Tatsache, dass die Grésse des unter den soeben angefiihrten 
Voraussetzungen berechneten Wirkungsquerschnitts bei einer ver- 
ninftigen Wahl der Parameter mit dem experimentellen Wert in 
Ubereinstimmung gebracht werden kann, hatte uns zur Uber- 
zeugung gefiihrt!), dass der direkte Ubergang in der Hauptsache 
fiir die beobachtete Photospaltung des Kohlenstoffs verantwortlich 
gemacht werden kénnte. 

Es zeigte sich jedoch, dass nach dieser Theorie die Energie, bei 
der Wirkungsquerschnitt maximal wird, stets viel héher zu liegen 
kommt als nach dem Experiment, das 19 MeV gibt. 

Zur Berechnung des Wirkungsquerschnitts geht man von der 
bekannten Formel der Stérungstheorie 


2 * 2 
o= 52 | / veHs,ovedt| es (11.1) 


aus. yz und wy sind die Eigenfunktionen des End- bzw. Ausgangs- 
zustandes, 


’ 


Ms 


Hyo~—G h(a) See GH), LB) 
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der Operator der Wechselwirkung und oz die Dichte der Endzu- 
stainde. Dabei bedeuten: 

ky = Wellenzahl mal 2 2 des Lichtes, 

ko/ky = Einheitsvektor in der Fortpflanzungsrichtung des Lichtes, 

n = Einheitsvektor in der Polarisationsrichtung des Lichtes, 

€,, Ms, 7, = Ladung, Masse und Ortsvektor des s-ten-Teilchens. 

Beim hier zu betrachtenden Photoeffekt kommt wegen des Zu- 
sammenfallens von Ladungs- und Massenschwerpunkt nur ein elek- 
trischer 2'-Pol-Ubergang mit geradem | in Frage und wir diirfen 


uns auf | = 2 (Quadrupol) beschranken. Fiir die Quadrupolwechsel- 
wirkung von Licht mit Alphateilchen wird (II.2) 


h e 2ahc\}/2 ———- ae 
Heo- cam (a) LlhoF)G-%,), (IL) 
e = Elektronenladung, M = Protonenmasse. 


Es zeigt sich von grossem Vorteil, folgende Koordinaten einzu- 
fiihren*®), die gegeniiber Permutationen der Teilchen gewisse Sym- 
metrieeigenschaften besitzen: 
s=(r, + T2 + r3)/3 = Ortsvektor des Schwerpunktes, 

= (3) (rs —,)/2, (II.4) 
q =—11+ (re + 73)/2. 


E 
0 


Die geometrische Bedeutung von 0 und q ist augenfiallig. Nach Ab- 
separation der Schwerpunktskoordinaten erhalt man aus (II.3): 


HY = (")" {(k 0 -@) *Vo) + (ko 9) (n> Vq)} (11.5) 


Durch Anwendung der Kontinuitatsgleichung lasst sich (11.5) auf 
folgende Form page 


HG, 9 = 3 (2h ow)" {(ko: 0): (M+ 0) + (ko"G) (H-G)}.  (II.6) 


Die Wellenfunktion yp», die C!? im Grundzustand beschreibt, 
hat folgende Bedingungen zu erfiillen: 1. Sie muss gegeniiber Per- 
mutationen der Koordinaten symmetrisch sein und zum Gesamt- 
drehimpuls Null gehéren. 2. Sie soll in einem mit den Kerndimen- 
sionen vergleichbaren Abstand geniigend rasch abfallen. 3. Sie 
soll bei kleinen Verriickungen der Alphateilchen aus deren Gleich- 
gewichtslage (gleichseitiges Dreieck!) in die analoge Entwicklung 
jener Wellenfunktion iibergehen, die dem Problem dreier durch 
rein elastische Krafte gleicher Federkonstante miteinander ver- 
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bundener Massenpunkte entspricht*’). Bekanntlich besitzt ein sol- 
ches System zwei Arten von Grundschwingungen, namlich eine 
gegeniiber Permutationen vollkommen symmetrische (Normal- 
koordinate 7) und eine einfach entartete, bei der ein Teilchen gegen 
den Schwerpunkt der beiden anderen schwingt (Normalkoordinaten 
€, ¢). Bei Annahme reiner Zentralkrafte stehen die Frequenzen 
dieser beiden Schwingungstypen im Verhiltnis (2)?:1. 

Trotz der erwahnten Einschrankungen bleibt uns noch eine grosse 
Freiheit in der Wahl der Eigenfunktion des Grundzustandes. Diese 
muss vor allem so getroffen werden, dass man die Matrixelemente 
in geschlossener Form berechnen kann. 

Zur Konstruktion eines die erwahnten Bedingungen erfiillenden 
Ansatzes zeigt es sich in Anlehnung an den von VERDE?) fiir Drei- 
kérperprobleme beniitzten Formalismus niitzlich, die folgenden 
Linearkombinationen der Abstande d,, d,, ds der Alphateilchen 


einzufitihren: 


i, «oth ken) ~d 


3 
y= VB (,—a) 


é" = —d, + + (dy + ds) 


Diese Variabeln sind so definiert, dass sie (bis auf Proportionalitiats- 
faktoren) fiir unendlich kleine Verriickungen erster Ordnung aus 
der Gleichgewichtslage (d, = d, =d,; =d,) in die Normalkoordi- 
naten tibergehen. Man erhalt namlich 


gn; e = 2; ge =Vss (11.8) 


Es geniigt demnach, den Ansatz 


yp =o th —BEr+E") (II.9) 
zu wahlen, um den gestellten Forderungen zu geniigen. Da es sich 
jedoch nicht als méglich erweist, mit diesem Ansatz die Matrix- 
elemente geschlossen zu integrieren, sahen wir uns zu Vereinfa- 
chungen genétigt. Wir wihlten den Ansatz 


x? 


% = Ne 2 "tO (11.10) 


« = Parameter, entspreckend Dimension von C?2. 
1/x = Zur Bequemlichkeit eingefiihrte, willkiirliche Langeneinheit. 
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o? + q? ist gegeniiber Permutationen der Koordinaten der Alpha- 
teilchen invariant. In der Nahe der Lage d, = d, = d; = dy hat man 
bis auf einen Proportionalitatsfaktor 


es handelt sich also infolge der Anwesenheit eines linearen Gliedes 
in 7 um keine wahre Gleichgewichtslage. Diesem Umstand kann 
man dadurch begegnen, dass man die Wellenfunktion (II.10) mit 
einem Polynom in g und q multipliziert, das invariant und so ge- 
wahlt ist, dass die Gleichgewichtsbedingung wieder erfillt wird. 
Von einem Ansatz dieser Art machten wir in einer vorlaufigen 
Mitteilung Gebrauch; jener Ansatz war jedoch physikalisch frag- 
wiirdig, denn infolge des Polynoms besitzt er unzulassige Knoten- 
linien. 

Fiir eine Abschaétzung der Gréssenordnung des Wirkungsquer- 
schnitts und der Lage seines Maximums in Abhiangigkeit von der 
Energie kénnen wir uns auf eine Rechnung mit dem Ansatz (II.10) 
beschranken. 

Fir den Endzustand nehmen wir ein als ebene Welle auslaufendes 
Alphateilchen und einen Be®’-Kern an, der sich entweder in einem 
angeregten Zustand oder auch im Grundzustand befinden kann. 
Die Eigenfunktion des Beryllums setzen in der folgenden Form 


an: 
ining Bat ™ 1 
Pae=Npee 2% ('¥ (0, 9) Here (11.12) 


Y? (8,, y,) sind zonale Kugelfunktionen l-ter Ordnung, die auf der 
Einheitskugel normalisiert und so festgesetzt sind, dass 


Y7'™"! (BQ, P_) =(—1)™ YP (Fy, Y); 


Nx, ist ein Normalisierungsfaktor. Der Parameter £, charakteri- 
siert die raumliche Ausdehnung des Be’. 

Bekanntlich besitzt jedoch Be® keine gebundenen Zustande und 
zerfallt mit einer sehr kurzen Lebensdauer in zwei Alphateilchen. 
Unser Ansatz (II.12) setzt voraus, dass die Zeit, wahrend der das 
durch den Photoeffekt ausgesandte Alphateilchen in der Nahe des 
Be® verweilt, immerhin kiirzer ist als diese Lebensdauer. 

Als Wellenfunktion des Endzustandes setzen wir an 


Ye = Vee’ eka (11.13) 
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Entsprechend wird die Dichte der Endzustande 


_ Bdkdo,  k M 
Cx aad ~ Sav ar O (11.14) 


3h? k? : j Fok ; 
ae = E, = hw —|B| — E* ist die kinetische Energie der Re- 


lativbewegung im Endzustand, dw, ist der Raumwinkel des Vek- 
tors k, der definiert ist durch 


k =—kyt+ (ke+ks)/2. (11.15) 
Fir den Wirkungsquerschnitt folgt aus (II.1) 


do = wale ~) Ve ( é+ &) (Fae) * | [yp Qyodz|do, (11.16) 


mit den Abkiirzungen 


gy, ist der Azimut von k in bezug auf den Polarisationsvektor 7. 
Wir unterscheiden fiir den Endzustand zwei Fille: 


a) Be® erhalt einen Drehimpuls J = 2, 
b) Be® erhalt einen Drehimpuls J = 0. 


Durch die Wahl von ¢, spezialisieren sich die Ergebnisse auf Uber- 
gange in den Grundzustand bzw. angeregte Zustainde des Be’. 
Man erhilt als differentielle Wirkungsquerschnitte 


Fall a) 


a 12 1/2 e2 | h 21 a? B2 5 1/2 3 —ate dw, a 
do=>3 7% (Fe) (sare) ge (area) e? (e+ e,)% e re (11.17) 





Die Winkelverteilung des ausgesandten Alphateilchens (d. h. des. 
sogenannten ersten Alphateilchens der Reaktion C12 + hw = 3 He) 
ist also isotrop in bezug auf den anfallenden Gammastrahl. Dies 
entspricht dem experimentellen Befund, der allerdings aus den 
angegebenen Griinden nicht als sehr zuverlassig zu betrachten ist. 
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er? (E) h y ae ( “BS \3 sj 
15 he , (973 “Bo a+ BF) . 


(e+ e)8¢-**|Y3 (8, 9x)/?do, (11.18) 


Das erste Alphateilchen wird in diesem Falle mit der charakteri- 
stischen Winkelverteilung eines Quadrupols ausgesandt. 
Nach Integration iiber die Winkel von k kénnen wir das Ver- 


haltnis der totalen Wirkungsquerschnitte fiir die beiden Fille 
bilden: 


2 \s / 24 B2. 
a = (=<) ( ate ) e* B,= Bo =B (11.19) 


Es ist aus dieser Formel leicht zu entnehmen, dass Ubergiinge, die 
zu einem angeregten Zustand des Be® mit J = 2 fiihren, gegeniiber 
solchen, bei denen ein Be’* mit J = 0 entsteht, zumindest bei nicht 
allzu hohen Energien der einfallenden Gammaquanten bevorzugt 
sind. Der angeregte Zustand des Be® mit H* = 3 MeV, iiber den, 
wie im experimentellen Teil dieser Arbeit gezeigt, die (y, «)-Reak- 
tion am C12 vorwiegend fiihrt, diirfte auf Grund dieser Uberlegung 
eher ein D- als ein S-Zustand sein. Diese Zuordnung stimmt mit 
dem Vorschlag von GoLDHABER®*®) iiberein, steht aber im Wider- 
spruch zu der ialteren Auffassung von WuEELER*!), der dieses 
Niveau auf Grund einer Analyse der («, «)-Streuung als S-Zustand 
deutete. 


Auf Grund einer analogen Uberlegung lasst sich vorhersagen, 
dass der Ubergang in den Grundzustand des Be®, von dem ange- 
nommen werden darf, dass er zu einem Drehimpuls J = 0 gehért, 
und der bei dem von uns untersuchten Energien nur selten statt- 
findet, bei hheren Energien an Bedeutung gewinnen wird. 

Fir die Untersuchung der Winkelverteilung bei der (y, «)-Reak- 
tion am C!? diirfte folgende Bemerkung niitzlich sein. 

Wird das Be’ in einem Zustand mit einem gegebenen J gebildet, 
so zerfallt es in zwei freie «-Teilchen, die zum selben Drehimpuls 
gehéren miissen. Die Winkelverteilung des Vektors k, der Relativ- 
bewegung dieser beiden «-Teilchen beziiglich ko muss also 
| Y}(#x,) |? sein. 

Der Umstand, dass bei verniinftiger Wahl der Parameter « und 
B, die durch die Dimensionen von C!2 bzw. Be® festgelegt sind, die 
theoretischen Wirkungsquerschnitte nach (II.17; 18) etwa zehn- 
mal kleiner herauskommen als die experimentellen und dass das 
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Maximum des Wirkungsquerschnittes nach dieser Theorie bei einer 
zehnmal héheren Energie auftritt als nach dem Experiment, ver- 
anlasst uns zu starken Bedenken gegen die Zulassigkeit des ange- 
nommenen Modells. 


Aus der Nichtberiicksichtigung tiber angeregte Zwischenzustande 
des C12 fiihrender Ubergiange bei unserer Rechnung erwichst keine 
wesentliche Anderung dieser Schlussfolgerungen. Analog zum Vor- 
gehen von LevincerR und Berrne*?) kann man namlich durch 
Anwendung von Summensitzen die mittlere Quantenenergie fiir 
die Quadrupolabsorption berechnen; man erhalt auch auf diesem 
Wege einen viel zu hohen Wert. 


Der experimentell gefundene Verlauf des Wirkungsquerschnittes 
in Abhangigkeit von der Energie, der die typische Form einer 
Resonanzkurve zu haben scheint und insbesondere in bezug auf 
die Lage des Maximums sehr symmetrisch ist, diirfte sehr schwer 
durch die Annahme eines direkten Photoeffektes zu deuten sein. 

Ahnliche resonanzartige Kurven scheinen bei (y, n)-Reaktionen 
am C2 selbst und an weiteren Kernen bei andern Energien auf- 
zutreten. 

Zur Erklarung der Lage des Wirkungsquerschnittsmaximums 
und der ,,Totalausbeute‘ 

co 
o 
[yae 
0 


bei diesen (y, n)-Reaktionen nehmen LevincER und BETHE (a. a. O.) 
an, dass eine Dipolabsorption durch die Nukleonen stattfindet. 
Sie finden, dass eine Ubereinstimmung mit dem Experiment nur 
dann zu erzielen ist, wenn man die Annahme macht, dass die 
mittlere Verriickung der Nukleonen viel kleiner als der Kern- 
radius, némlich etwa von der Gréssenordnung der vermutlichen 
Dimension der «-Teilchen ist. Nach den genannten Autoren wire 
dies ein Argument zugunsten des Vorhandenseins von «-Teilchen 
im Innern der Kerne; ein solches System von a-Teilchen sollte 
jedoch bei den unterhalb des ersten Anregungsniveaus von He* 
liegenden Energien y-Strahlen durch Quadrupolwechselwirkung ab- 
sorbieren kénnen. Nach unseren Ausfiihrungen steht jedoch die 
Vorstellung der Absorption von y-Strahlen durch Kerne mit 
#-Teilchenstruktur in quantitativem Widerspruch mit dem Ex- 
periment. 

Wir stehen hier einem neuartigen Phanomen gegeniiber, dessen 
Deutung zweifelsohne fiir das Verstindnis der Kernstruktur von 
erheblicher Bedeutung sein wird. 
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Dem Leiter des Institutes, Herrn Prof. Dr. P. Scuerrer, méchten 
wir fiir das fordernde Interesse danken, das er der vorliegenden 
Arbeit stets entgegenbrachte. Der jiingere von uns (V.T.) méchte 
seinem verehrten Lehrer auch dafiir herzlichst danken, dass er ihm 
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entgegenbrachte. 


Bestens danken méchten wir ferner Herrn Priv.-Doz. Dr. 
M. VERDE, mit dessen tatkraftiger Unterstiitzung die hier vorgeleg- 
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Elastizitat von piezoelektrischen und seignetteelektrischen 
Kristallen 
von Franeo Jona (ETH. Ziirich). 
(24. VIT. 1950.) 


Summary. The object of the present investigation is the application, to piezo- 
electric and ferroelectric crystals, of the ScHAEFER-BERGMANN method for the 
measurement of the elastic constants of transparent bodies by observing the 
diffraction of light on supersonic waves. The elastic behaviour of Rochelle salt is 
investigated as a function of temperature in the range between — 50°C and +30°C. 
All elastic constants, with the exception of c,,, turn out to behave quite normally 
in the investigated temperature range. The constant c,, could not be measured 
because of the very strong damping which affects the corresponding elastic wave 
and leads to an incomplete diffraction pattern for light incident along the ferro- 
electric a-axis. The agreement between the values of elastic constants measured 
by the author and those given by the literature for room temperature is highly 
satisfactory. 


The elastic behaviour of the ferroelectric crystals KD,PO, and RbH,PO, as 
well as of the piezoelectric crystal NaClO, is investigated by the same supersonic 
method. The measurements obtained with NaClO, yield an excellent agreement 
with the results of Mason. 


The application of the ScHAEFER-BERGMANN method to the ferroelectric crystals 
investigated here raises the point whether one obtains in this way the elastic con- 
stants at constant electric field (¢; a) or the elastic constants at constant dielectric 


displacement (cB). A theoretical argument shows that the constants cf are 
obtained. This conclusion confirms the results obtained by ZwicKER with KH,PO,, 
according to which the constant c.g, as measured by the ScHAEFER-BERGMANN 


method, is subject to a strong anomaly at the Curie point. 


Finally some particular questions connected with the intensity of the observed 
diffraction patterns are discussed. The non-observation of certain figures predicted 
by theory for the diffraction pattern is explained. Further, an explanation is given 
on the basis of an elasto-optical argument for the experimentally observed fact 
that with equal excitation of a KH,PO,-crystal a much stronger diffraction pattern 
is obtained with light incident along the optical c-axis than with incidence parallel 
to the a-axis. 
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1. Einleitung. 


Seignetteelektrika sind immer stark piezoelektrisch erregbar, 
d.h. ihre elastischen Eigenschaften sind eng mit den elektrischen 
Eigenschaften gekoppelt. Es ist also zu erwarten, dass sich das 
komplizierte elektrische Verhalten dieser Stoffe in ihrem elastischen 
Verhalten widerspiegle. Besonders am Curiepunkt, wo die spontane 
Polarisation auftritt und die Dielektrizitaétskonstante in der sei- 
gnetteelektrischen Richtung hyperbolisch ansteigt, sind ahnliche 
Anomalien der piezoelektrischen und elastischen Moduln zu er- 
warten?). 


Messungen haben ergeben, dass zwischen elektrischer Polarisation 
und elastischer Deformation eines Seignetteelektrikums eine strenge 
Proportionalitat besteht, die auch im Curiegebiet, trotz aller dort 
herrschender Komplikationen, erhalten bleibt (wenn ein Ein- 
dominekristall in Betracht gezogen wird). Wird nun ein Kristall, 
dessen Flachen senkrecht zur seignetteelektrischen Richtung mit 
kurzgeschlossenen Elektroden versehen sind, elastisch deformiert, 
so entsteht im Kristall eine Polarisation. Die auf den Oberflaichen 
auftretenden freien Ladungen werden infolge des Kurzschlusses 
mit wahren Ladungen kompensiert. Am Curiepunkt, wo die di- 
elektrische Polarisierbarkeit des Kristalls ansteigt, nimmt auch die 
piezoelektrische Polarisation sehr hohe Werte an und der Piezo- 
modul wichst ebenfalls hyperbolisch. Infolge der Proportionalitat 
zwischen Polarisation und Deformation wird aber auch die letztere 
gross: Der Kristall wird weich, der Elastizitatsmodul nimmt hyper- 
bolisch zu. Durch das Vorhandensein der Elektroden wird dem 
elektrischen Felde H, das am Kristall liegt, ein konstanter Wert 
gegeben (in unserem Falle der Wert Null). Entsprechend diesen 
Randbedingungen werden die elastischen Gréssen des Kristalls 
Elastizitaétskonstanten bzw. -module ,,bei konstantem elektrischem 
Feld‘‘ genannt und ibre Symbole mit einem oberen Index E ver- 
sehen, d. h. mit c%, baw. s#, bezeichnet. 


Werden hingegen die Elektroden von der Oberflache des Kristalls 
weggenommen und der Kristall isoliert aufgestellt, so erzeugen die 
piezoelektrisch bedingten freien Ladungen ein Gegenfeld, das die 
Polarisation weitgehend unterdriickt. Infolge der Proportionalitat 
zwischen Polarisation und Deformation bleibt auch die letztere 
klein: Der Kristall bleibt hart und der Elastizitaétsmodul verhilt 
sich durchaus normal. In diesem Falle verlangen die Randbedin- 
gungen, dass die dielektrische Verschiebung D im Kristall konstant 
bleibe. Die entsprechenden elastischen Gréssen werden Elastizitits- 
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konstanten bzw. -module ,,bei konstanter dielektrischer Verschie- 
bung‘‘ genannt und mit cP. bzw. s?. bezeichnet*). 

Diese Aussagen tiber den Temperaturverlauf der elastischen 
Eigenschaften der Seignetteelektrika finden in den Untersuchungen 
von Lurpy?) an KH,PO,- und Seignettesalzkristallen eine aus- 
gezeichnete qualitative Stiitze. Da die Seignetteelektrizitat eine 
anisotrope Erscheinung ist, so werden nur diejenigen elastischen 
Gréssen ,,bei konstantem elektrischem Feld E‘‘ anomal sein, die 
mit der seignetteelektrischen Richtung im Zusammenhang stehen. 
Bei Seignettesalz ist dies fiir c%, bzw. s#,, bei KH,PO, fiir c%, bzw. 
s& der Fall*),*),5),),”). 

Infoige ungeniigender Beachtung der obengenannten Rand- 
bedingungen wurden oft Messresultate falsch interpretiert. 

Die vorliegende Arbeit setzt sich eine vollstaéndige Messung des 
Temperaturganges aller elastischer Konstanten des Seignettesalzes 
zum Ziel. Zur Ausfiihrung der Messungen wurde die Methode von 
ScHaEFER und Breromann§) gewahlit, nach der die elastischen 
Daten des untersuchten Kérpers aus der Beugung des Lichtes an 
Ultraschallwellen berechnet werden. Die Anwendung dieser an sich 
sehr leistungsfahigen Methode auf unser spezielles Problem er- 
forderte eine Weiterentwicklung der experimentellen Technik und 
die Lésung einiger damit verbundener experimenteller und theo- 
retischer Schwierigkeiten®). Die dieser Methode zugrunde legende 
Theorie, die von Furs und Lup.torr?®) gegeben wurde, ist nur 
fiir nicht piezoelektrische Kristalle giiltig. Um entscheiden zu kén- 
nen, ob bei der Anwendung der Schaefer-Bergmann’schen Methode 
auf einen piezoelektrischen Kristall die Konstanten c# oder c;2 
gemessen werden, musste die Theorie von Fuss und Luptorr ver- 
allgemeinert werden. Diese Erweiterung der Theorie und alle 
theoretischen Unterlagen fiir die experimentelle Auswertung sind 
im Anhang zusammengestellt worden. Es ergibt sich dabei eine 
Aufklérung fiir alle widerspruchsvollen Angaben des thermischen 
Verhaltens der elastischen Gréssen der Seignetteelektrika. 

Im Anschluss an das Seignettesalz wurde die vorliegende Arbeit 
durch Untersuchungen tiber die elastischen Eigenschaften anderer 
wichtiger piezo- bzw. seignetteelektrischen Kristalle ergiinzt. Das 
seignetteelektrische schwere Kaliumphosphat (KD,PO,), das sei- 
gnetteelektrische Rubidiumphosphat (RbH,PO,) und das piezoelek- 
trische Natriumchlorat (NaClO,) sind ebenfalls vermessen worden. 


*) Die in der Literatur als ,,;wahre“‘ bezeichneten Konstanten sind die entspre- 
"iy Wy 


chenden Gréssen ,,bei konstanter Polarisation P“, Cr bzw. Sip Infolge des depo- 


k 
larisierenden Feldes unterscheiden sie sich indessen sehr wenig von den cP bzw. <. 
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2. Die Methode und die Theorie. 


Das Prinzip der Methode von ScHarFerR und Breremann fiir die 
Bestimmung der Elastizitaitskonstanten durchsichtiger Kérper mit- 
tels Ultraschall ist das folgende: Der zu untersuchende KéGrper, der 
zwei gegeniiberliegende planparallele, optisch polierte Flachen auf- 
weisen soll, wird mit eer Piezoquarzplatte zu Eigenschwingungen 
sehr hoher Ordnung angeregt. Es entsteht dann im Versuchskérper 
ein System von elastischen Wellen, die eine periodische Anderung 
der Dichte und damit auch der Brechungsindizes hervorrufen. Ein 
monochromatischer Lichtstrahl wird in der Richtung einer kristallo- 
graphischen Achse durch den Kérper hindurch geschickt und er- 
fahrt eine Beugung. Auf einem hinter dem untersuchten Kérper 
aufgestellten Schirm beobachtet man eine charakteristische Beu- 
gungsfigur, die in engem Zusammenhang mit den elastischen Kon- 
stanten des K6rpers steht. 

Dieser Zusammenhang, und damit die Méglichkeit der Aus- 
wertung der Beugungsfigur, wurde zum ersten Male von Fuss 
und Lup.orr herausgearbeitet. Die Theorie dieser Autoren wurde 
in der Literatur verschiedentlich wiedergegeben *) ?°)14)1#) und 
braucht hier nicht wiederholt zu werden. Es sei hier nur das Er- 
gebnis vorweggenommen: Bei einer bestimmten Anregungsfrequenz 
gibt es im elastischen Kérper zu jeder vorgegebenen Ausbreitungs- 
richtung drei Wellen mit drei verschiedenen Wellenlingen ,, A,, 
A,. Tragt man von einem Punkte aus in jeder Ausbreitungsrichtung 
n den Wellenzahlvektor 


ab, so bekommt man die sogenannte Formfrequenzflache, welche 
im allgemeinen dreischalig ist. Die Rechnung zeigt, dass die beo- 
bachtete Beugungsfigur dem Schnitt der Formfrequenzflaiche mit 
der Ebene durch ihr Zentrum senkrecht zur Lichtrichtung geo- 
metrisch ahnlich ist, und zwar betragt der Abstand OA zwischen 
einem Punkte A der Beugungsfigur und deren Mittelpunkt 


OA=a-A-——. 
n 


Hierbei ist mit a der Abstand Kristall-Schirm, mit A die Wellen- 
lange des beniitzten Lichtes in Luft und mit K die Wellenzahl der 
entsprechenden elastischen Welle bezeichnet. 
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3. Apparatur. 


Das Schema der benutzten Apparatur ist in Fig.1 wieder- 
gegeben. Sie entspricht im grossen und ganzen der urspriinglichen 
Anordnung von ScHarFER und Beremann?’), Wir wollen uns 
deshalb auf einige wichtige technische Daten und die Beschreibung 
besonderer experimenteller Kunstgriffe beschrinken. 


a) Optischer Teil. 


Dieser besteht im wesentlichen aus Lichtquelle, Filter, Objektiv 
und Kamera. Als Lichtquelle Hg dient eine wassergekiihlte Hoch- 
druckquecksilberdampflampe mit einer Leuchtdichte von 30000 
HK/cm?. Mit Hilfe eines Kondensors K wird die Lichtquelle auf 












































Der Abstand zwischen Kristall und Schirm ist in Wirklichkeit viel grésser als 
gezeichnet, so dass durch den Kristall fast paralleles Licht hindurchgeht. 


eine sehr feine, méglichst runde Lochblende B, von etwa 300 u 
Durchmesser abgebildet. Die Linse L, erzeugt ein zehnmal verklei- 
nertes Bild der Lochblende bei B,, so dass hier eine Punktlicht- 
quelle von etwa 30 « Durchmesser entsteht. Diese wird nun ihrer- 
seits mit dem Objektiv L, von 16 cm Brennweite durch ein Griin- 
filter F (A = 5461 A) und den Versuchskristall Kr hindurch auf 
einen photographischen Planfilm Ph abgebildet. 

Der Kristall Kr liegt méglichst nahe am Objekt L,, um Intensi- 
titsverluste zu vermeiden. Der Abstand zwischen Kristall und 
Planfilm betrug rund 150 cm. 

Als Negativmaterial wurde wegen seiner hohen Empfindlichkeit 
und Feinkérnigkeit ein ,,Kodak Super XX Panchromatic“-Film 
verwendet. 
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Die visuelle Beobachtung erfolgt entweder an der Stelle Ph oder 
in J, falls man den Spiegel Sp in den Strahlengang dreht. Die 
Interferenzfigur entsteht als reelles Bild und wird mit einer Lupe 
L, beobachtet. 

Die Belichtungszeit der Aufnahmen betrug meistens nur etwa 
15 bis 90 sec. Selbst bei einer so kurzen Zeit werden die Inter- 
ferenzpunkte oft verwischt, was auf die ausserordentlich schnelle 
Erwarmung des Versuchskristalles zuriickzufiihren ist. Die Auf- 
nahmezeiten wurden deshalb meistens in Etappen von 5 bis 10 sec 
aufgeteilt, zwischen die Pausen von 1 bis 3 Minuten geschaltet 
wurden. 


b) Ultraschall. 


Die Anregung der untersuchten Kristalle erfolgte ausschliesslich 
auf indirektem Wege mit Hilfe einer Piezoquarzplatte. Ein Ver- 
such zur direkten Anregung der piezoelektrischen Seignettesalz- 
kristallen fiihrte nicht zum Ziel, da sich diese infolge elastischer 
und dielektrischer Verluste ausserordentlich schnell erwarmten 
und schmolzen. 

Die benutzten Piezoquarzplatten waren alle senkrecht zur elek- 
trischen X-Achse geschnitten und hatten eine Dicke von 5,8 bis 
5,9 mm, d.h. also eine Grundfrequenz von etwa 500 KHz. 

Es wurden sowohl runde Quarzplatten von 20, 23, 30, 42 und 
57 mm Durchmesser als auch viereckige Platten von 30 mm Seiten- 
lange benutzt. 

Es zeigte sich, dass Quarze mit grésserer Oberfliche bei gleicher 
Dicke einen besseren akustischen Wirkungsgrad besitzen. Eine 
theoretische, nicht ganz vollstandige, Erklarung dieser Erscheinung 
findet man bei Martnesco!4), Ferner sind Quarze mit grésserer 
Oberflaiche schon deshalb an sich giinstiger, weil sie die Anregung 
‘von grésseren Kristallen erméglichen, also gestatten, weiter ge- 
éffnete Lichtbiindel zu beniitzen. 

Quarzplatten mit Straubelscher Berandung, die bei Erregung 
zu Dickenschwingungen héherer Ordnungen fast nur ebene Wellen 
abstrahlen, ergeben gute Beugungsbilder+5). Fiir die Zwecke dieser 
Arbeit ist aber ein Quarz vorzuziehen, der nicht als reine Kolben- 
membran wirkt.. Ein solcher Quarz kénnte méglicherweise auch 
Scherungsschwingungen auf den Versuchskérper iibertragen. Die 
besten Ergebnisse zeitigten runde Quarzplatten mit 30 bzw. 42 mm 
Durchmesser und eine viereckige Platte von 30 mm Seitenlinge. 

Den am Quarz anzubringenden Elektroden muss besondere Auf- 
merksamkeit geschenkt werden. Im Vakuum aufgedampfte (Gold- 
oder) Silberelektroden von 10 yw Dicke haben sich gut bewiahrt. 
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Dickere Silberschichten bewirken eine zusitzliche Dimpfung der 
Quarzschwingungen, zu diinne Schichten begiinstigen Funken- 
iiberschlage bei hoher Spannung. Die Elektroden sollen sich bis 
an den Rand des Quarzes erstrecken, da dort sonst infolge des 
direkten Piezoeffektes hohe elektrische Felder entstehen, die Fun- 
kentiberschlage verursachen kénnen. 

Um die Energie, die auf den Versuchskérper tibertragen wird, 
méglichst gross zu halten, muss die Gegenfliche des Quarzes an 
Luft grenzen. Darum wurde als Auflage des Quarzes ein Messing- 
ring gewahlt. Die Zufiihrung der Spannung zur oberen Fliche des 
Quarzes erfolgte mit Hilfe einer leicht aufliegenden, federnden 
Messingfeder. Fiir sehr hohe Spannungen bewiahrte sich aber am 
besten eine Spannungszufiihrung, bei der der Quarz méglichst 
frei schwingen kann. Bei dieser Zufiihrung, die in der Fig. 2 skiz- 


SZ 


“<l 








vis 
‘ZZ 
SZ 
Fig. 2. 
Q = Quarz. I = Laborstea-Isolation. SZ — Spannungszufiihrungen. 








ziert ist, wurde auf die Silberelektrode des Quarzes eine Silberfolie 
gekittet und dariiber eine zweite Silberschicht aufgedampft. 

Die Quarzplatten wurden mit Frequenzen von 15 bis 20 MHz 
angeregt. Sie schwingen also in der 37. bis 41. Harmonischen ihrer 
Dickenschwingung. 

Die Grésse der im allgemeinen bei den Messungen verwendeten 
Ultraschalleistung wurde kalorimetrisch zu etwa 2 Watt/cem? be- 
stimmt. Aus diesem Wert berechnet sich bei 17,5 MHz eine am 
Quarz liegende hochfrequente Spannung von etwa 10000 Volt. 

Bei Anregung von Seignettesalz in der c-Richtung ergibt sich bei 
dieser Schalleistung auf Grund der Formel: 


2J 1 
ev wo 


A= 


J = Schallintensitat in Watt/cm?. 

v = Schallgeschwindigkeit im Medium. 
@/2 x = Frequenz. 

eo = Dichte des Mediums. 
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eine Schallamplitude von etwa 10 A. Die Geschwindigkeitsampli- 
tude (Amplitude der Schallschnelle) erhalt man zu 
Y ~ Bone 10,5 cm/sec. 


so 


. 


Die Schallwechseldruckamplitude betragt 
P=/2Jov = 83,9 kg/cm?. 


Der Druck schwankt also bei einer fortschreitenden Schallwelle i n 
Korper periodisch zwischen 8,9 Atm. Uberdruck und 38,9 Atm. 
Zugspannung. Da die Wellenlange der elastischen Welle in Seignette- 
salz fiir die c-Richtung etwa 0,12 mm betragt, so folgt daraus, dass 
das Druckgefille 7,8 Atm. pro 6/100 mm betragt. Diese grossen 
Krafte haben eine ausserordentlich hohe Beschleunigung zur Folge, 


d. h. 
b= aV = 10° cm/sec?, 


also eine Beschleunigung, die rund eine Million mal grésser als die 
Erdbeschleunigung ist. 

Zwischen Quarz und Versuchskérper liegt ein diimner, blasen- 
freier Olfilm zur Ubertragung der Ultraschallwellen. Gute Ergeb- 
nisse erhielten wir mit Olen ziemlich grosser Viskositat (Rizinusdl, 
Vakuumpumpendle), wobei die Olmenge keine grosse Rolle spielt. 

Dadurch, dass der Quarz zu Oberschwingungen angeregt wird, 
die mit wachsenden Ordnungszahlen immer dichter beieinander 
liegen, lasst es sich erreichen, dass zwischen der betreffenden Ober- 
schwingung des Quarzes und einer Oberschwingung des aufgesetz- 
ten Kristalls Resonanz eintritt. Ist das System Quarz-Versuchs- 
kérper in Resonanz, so erscheinen meistens nur in der Anregungs- 
richtung Beugungspunkte grosser Intensitat. Die vollstiindige Beu- 
gungsfigur tritt erst bei einer etwas verstimmten Frequenz in Er- 
scheinung. Dies ist dadurch bedingt, dass der zu erregende Kristall 
je nach der Richtung verschiedene elastische Konstanten aufweist 
und man eine Erregungsfrequenz einstellen muss, bei der in den 
verschiedenen Richtungen des Kristalls gleichzeitig eine méglichst 
grosse Schwingungsanregung auftritt. 

Entsprechend ist auch die Wahl der Anregungsrichtung des 
untersuchten Kristalls nicht gleichgiiltig. So erhalt man z. B. bei 
KH,PO, die Beugungsfigur fiir Durchstrahlung in Richtung der 
kristallographischen c-Achse (siehe Fig. 26) vollstandiger und in- 
tensiver, wenn man den Kristall in der a’-Richtung (45° zu a), 
statt in der a-Richtung anregt. Analog fallt bei der Durchstrahlung 
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von Quarz in der X-Richtung die Beugungsfigur bei Anregung in 
der Y-Richtung viel besser aus, als bei Anregung in der Z-Richtung. 

Andererseits andert sich die Giite der Beugungsbilder auch dann 
wesentlich, wenn man die Anregungsrichtung festhalt und die 
Durchstrahlungsrichtung varuert. So treten z.B. bei Quarz als 
beugendem KéOrper das Bild fiir Durchstrahlung in der elektrischen 
X-Achse besonders leicht, die Beugungsfiguren bei Durchstrahlung 
in der Y- oder Z-Achse viel schwacher auf. Bei KH,PO, tritt fiir 
Durchstrahlung in der c-Richtung die Beugungsfigur sehr leicht, 
bei Durchstrahlung in der a-Richtung besonders schlecht auf 
(Erklarung im Anhang 2b). Mit Seignettesalz sind ferner Beugungs- 
b ider viel schwieriger zu erhalten als mit Quarz oder KH,POQ,, da 
bei weichen Kristallen die innere Dampfung eine gréssere Rolle 
spielt. Die Erfahrung zeigt, dass im allgemeinen beim Einschalten 
der HF-Energie nur die Beugungspunkte in der Anregungsrichtung 
erscheinen und das vollstiindige Beugungsbild erst nach einiger 
Zeit auftritt. Eine mégliche Erklarung ist darin zu suchen?), 
dass durch das Schwingen des Quarzes das zwischen diesem und 
dem aufgesetzten Kérper befindliche Ol weitgehend herausgedriickt 
wird und der Kérper gewissermassen an den Quarz ansaugt, 
gleichsam an diesen ,,angesprengt’ wird. 


c) Elektrischer Teil. 


Die hochfrequente Leistung lieferte ein 400-Watt-Sender, dessen 
Frequenz in einem Bereich von 7 MHz bis 25 MHz (durch Ver- 
wendung von 3 Spulen) verandert werden konnte. Das Schema 
ist in Fig. 3 wiedergegeben. Die Senderenergie wird durch Variation 
der Anodenspannung reguliert. Um die besten Versuchsbedingun- 
gen zu haben, wurde im allgemeinen mit der maximal méglichen 
Energie gearbeitet, d. h. mit einer Spannung, die knapp unter der 
Uberschlagspannung des Quarzes lag. 

Die Frequenz wurde mit einem ,,Heterodyne-Frequency Meter 
and Calibrator‘ der General Radio Cp. mit eingebautem Eichquarz 
von 1 MHz gemessen*). 


d) Thermostat. 


Um das thermische Verhalten der Elastizititskonstanten des 
Seignettesalzes an den beiden Curiepunkten zu untersuchen musste 
die Temperatur des zu vermessenden Kristalles im Bereich zwischen 
— 50° C und + 30° C stabilisiert werden kénnen. Ein Messgefiss, 


*) Der Wellenmesser wurde uns in freundlicher Weise von der Generaldirektion 
der P.T.T. in Bern zur Verfiigung gestellt, was an dieser Stelle bestens verdankt sei. 
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wie es ZwIcKER?) verwendete, kam fiir die Untersuchung des op- 
tisch schlechten Seignettesalzes nicht in Frage, infolge des langen 
Lichtweges und der damit verbundenen Intensitatsverluste. Zudem 
lag das interessante, zu untersuchende Temperaturgebiet nicht 
sehr tief, so dass ein einfacher Luftthermostat (Fig. 1) geniigte. 
Die scharf getrocknete Luft wurde in eine Kiihlspirale KS von 
20 Windungen (Durchmesser 8 cm) geleitet, die in ein Gemisch 
von Alkohol und fester Kohlensiure tauchte. Die tiefste erreichbare 
Temperatur des Kristails betrug etwa — 50° C. Der Piezoquarz 
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Fig. 3. 


























und der untersuchte Kristall waren in einem wirmeisolierten 
Kasten montiert. Dieser hatte zwei Doppelfenster D, und D, (plan- 
parallele Glasplatten mit T-Optik) fiir den Lichtdurchtritt und ein 
oberes Fenster fiir die Beobachtung des Innern. Die hochfrequente 
Spannung wurde seitlich durch Polystirene-Isolatoren eingefiihrt. 

Die Temperatur im Kasten wurde mit einem Kupfer-Konstanten 
Thermoelement Th gemessen. Seine Thermospannung wurde mit 
einem Kompensationsapparat bestimmt, wobei als Nullinstrument 
ein empfindliches Galvanometer diente. Die Stabilisierung der 
Temperatur erfolgte mit Hilfe einer Toulonschaltung!*), welche 
den Strom durch die Heizspirale Hz regulierte oder oft einfacher 
durch die Steuerung der hineingeblasenen Luftmenge. 
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e) Kristalle. 


Prinzipiell kommen fiir die Schaefer-Bergmann’sche Methode nur 
Kristalle in Frage, die absolut glasklar sind, keine inneren Risse 
oder Inhomogenititen aufweisen und sich optisch gut polieren 
lassen. Eine notwendige Bedingung fiir den Erfolg der Versuche 
ist nimlich, dass eine optimale Abbildung der Lochblende durch 
den Kristall hindurch auf den Schirm méglich ist. Oft tritt, trotz 
der guten Klarheit der untersuchten Stiicke, ein verhaltnismissig 
heller, femmkérniger Untergrund auf, der vorlaiufig unerklart bleibt. 
Das ist z. B. der Fall fiir die Beugungsbilder von Quarz bei Durch- 
strahlung in der Y- und Z-Richtung, im Gegensatz zur Beugungs- 
figur bei Durchstrahlung in der X-Richtung, und bei der Beugungs- 
figur an Natriumchlorat, wovon wir ein sehr schénes Stiick zur 
Verfiigung hatten. 

Die Form der untersuchten Stiicke braucht keineswegs kubisch 
zu sein. Sowohl bei Seignettesalz, wie auch bei KH,PO, konnten 
wir gute Resultate mit Stiicken erzielen, die ganz roh aus dem 
Mutterblock herausgeschnitten waren. Sie hatten nur senkrecht 
zu einer kristallographischen Achse zwei gegeniiberliegende, plan- 
parallel polierte Flachen fiir den Lichtdurchgang und eine dazu 
senkrechte, fein geschliffene Auflageflaiche fiir die Ubertragung der 
Ultraschallwellen vom schwingenden Quarz her. 


A) Seignettesalz. Wie schon friiher mitgeteilt wurde’) stésst die 
Zucht von grossen, absolut glasklaren und fehlerfreien Seignette: 
salzkristallen auf grosse prinzipielle Schwierigkeiten. Wir haben 
zwei Methoden angewendet: Die erste Methode besteht in der 
Abkiihlung einer bei etwa 40° C gesattigten Seignettesalzlésung, 
die vorher mehrmals umkristallisiert und filtriert wurde*). Die 
zweite Methode, die von Buscu?’) ausfiirlich beschrieben wurde, 
besteht in der Entziehung von Lésungsmitteln aus einer gesiattigten 
Lésung bei konstanter Temperatur. 

Fiir die optische Politur der untersuchten Stiicke eignet sich am 
besten die von ZwickER*) angegebene Methode, allerdings nicht 
mit einer Glas-, sondern mit einer Teerplatte als Unterlage. Die 
Teerplatte soll eben sein und ungefahr die gleiche Harte wie Sei- 
gnettesalz haben. 

Die Behandlung der polierten Kristalle verlangt grosse Sorgfalt®). 
Ebenso muss man den beim Seignettesalz infolge der starken 
Dampfung vorhandenen Temperaturanstieg beachten: In 30 sec 


*) Die Zucht glasklarer Seignettesalzkristalle mit dieser Methode verdanken wir 
Herrn Dr. H. BLaTTNeEr. 
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steigt die Temperatur desselben um 3 bis 6° C. Die Aufnahmen 
werden alle in Etappen von 5 sec ausgefiihrt. Oberhalb 30° C 
wird der Kristall oberflaichlich stark entwissert, die Politur be- 
schadigt und die Beobachtung unméglich gemacht. Es wurden 
10 Kristalle aus verschiedenen Zuchten untersucht, deren Grésse 
zwischen 1 und 5 cm? schwankte. 


B) Natriwmchlorat. Dieser Kristall lasst sich verhaltnismissig 
leicht in grossen, glasklaren Stiicken ziichten. Die Politur und die 
Handhabung verlangt dieselbe Vorsicht, wie bei Seignettesalz, 
denn Natriumchlorat ist sehr weich. Untersucht wurde vor allem 
ein Parallelepiped mit den Dimensionen 17x 18x14 mm‘. 

C) Schweres Kaliwmphosphat. Der Kristall wurde nach der von 
BaNTLE!®) angegebenen Methode geziichtet. Das zur Verfiigung 
stehende 97%ige schwere Wasser erlaubte nur die Zucht eines 
kleinen Kristalls, aus welchem sich ein Wiirfel von etwa 7 mm 
Kantenliange herausschneiden liess, der aber kleine innere Sté- 
rungen aufwies. Diese Dimensionen sind fiir unsere Zwecke schon 
sehr knapp. So ist die entsprechende Beugungsfigur sehr licht- 
schwach, und es war nicht méglich, das Beugungsbild bei Durch- 
strahlung in Richtung der a-Achse zu beobachten. Wir kénnen 
deshalb nur diejenigen elastischen Konstanten angeben, die sich 
aus der beobachteten Figur ausrechnen lassen. 


4. Die Messgenauigkeit. 


Die Formel fiir die Berechnung einer elastischen Konstante aus 
der Beugungsfigur lautet allgemein, fiir 1 = k (s. Anhang 1): 


at-At-92- 
CE = on (1) 
wobei: a = Abstand zwischen Kristall und Planfilm. 
A = Wellenlainge des Lichtes in Luft. 
vy = Anregungsfrequenz. 
oe = Dichte des Kristails. 
OX = Achsenabschnitt der Beugungsfigur. 


Da wir ein intensives Quecksilberspektrum und ein gutes mono- 
chromatisches Griinfilter beniitzten, so kénnen wir den Fehler bei 
A vernachliassigen. 

Die Frequenz » konnten wir auf + 0,005% genau bestimmen. 


Das wirksame Schallwellengitter ist, wie BERGMANN experimen- 
tell nachwies, in der Mitte des schwingenden Kérpers anzunehmen. 
Ist a’ der Abstand zwischen Planfilm und der ihm zugekehrten 
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Kristallfliche, so wird die Grésse a, die in Gleichung l[(1) einzu- 
setzen ist: 


a=a'+7—2h(1——), (2) 


I/n, beriicksichtigt die Brechung des Lichtes an der Kristall- 

oberflache (Dicke des Kristalles = 21, Brechungsindex = n;,). 
2h(1—1/ng) tragt der Brechung des Lichtes an den beiden 

Thermostatfenstern (Dicke h, Brechungsindex ng) Rechnung. 

Der Fehler in der Bestimmung von a betragt héchstens 0,1%. 

Die Achsenabschnitte OX der Beugungsfigur wurden mit einer 
Schublehre an einem 10fach verzerrungsfrei vergrésserten Negativ 
gemessen. Der maximale Fehler betragt etwa 0,2%. 

Die grésste Fehlerquelle bei unseren Untersuchungen liegt in der 
Dichtebestimmung. Da die Literaturwerte, vor allem fiir Seignette- 
salz, zu grosse Schwankungen zeigen, haben wir die Dichte unserer 
Kristalle durch hydrostatische Wagung in CCl, bestimmt. Die 
Dichten verschiedener Seignettesalzstiicken weichen um Betrige 
voneinander ab, die wesentlich grésser als die Messfehler sind. Die 
Dichte dieses Salzes ist nimlich von der Vorgeschichte und vom 
Alter des untersuchten Stiickes abhangig. Die Genauigkeit der 
Dichtebestimmung kann man auf 0,5% abschitzen. Fiir die 
Temperaturabhingigkeit der Dichte sind wir auf die Literatur- 
werte angewiesen (siehe unten). 

Aus dem Vorhergehenden folgt, dass die Genauigkeit der Be- 
stimmung der c¢,, aus der Gleichung (1) bei Zimmertemperatur sich 
auf 0,7% bis 1% schatzen lasst. Wesentlich grésser sind leider die 
Fehler, die infolge ungenauer Orientierung der Kristalle auftreten 
kénnen. Ferner ist eine weitere Fehlerquelle in einer zusatzlichen, 
unkontrollierbaren Anisotropie der untersuchten Kristalle zu 
suchen, welche infolge ungleichmiassiger Erwirmung beim Schwin- 
gen auftritt. 

Die Unsicherheit in den Elastizitaitskonstanten c,, fiir 1+k ist 
bedeutend grésser, da in die Ausdriicke (8) bis (5) (siehe unten) emp- 
findliche Differenzen von ¢;,-Werten eingehen. Der Fehler schwankt 
daher hier zwischen 2% und 5%. 


5. Spezialfille und Messergebnisse. 


a) Seignettesalz. Die Gleichung der Formfrequenzflache und die 
dazugehérigen Berechnungen sind im Anhang wiedergegeben. Wir 
haben aus den Messergebnissen von Mason‘) und Huntineron?®) 
die Schnitte durch die Formfrequenzfliche numerisch ausgerechnet 
und in den Figuren 4, 5 und 6 als Polardiagramme dargestellt, 
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um sie mit unseren Beugungsfiguren zu vergleichen. In jeder Rich- 
tung ist die Grisse K///ow? aufgetragen. Die geometrische Ahnlich- 
keit mit den in den Figuren 9, 12 und 15 wiedergegebenen Beu- 
gungsfiguren ist offensichtlich. Die fiir die Auswertung der Auf- 
nahmen beniitzten Formeln sind: 


I, ee parallel zur a-Achse. (Fig. 4.) 


a 0A~Ky=V/2"; 0B~Ky= Ve 
DNs 2s oc~K,-Vs 


; OD~Ky Taal 











WY’ C33 
OF? — OK? V (Cop — C33)” + 4 (Cog + Cag)” 


OF? +0OE? 


2 Cyg+ Coot Cog 








Fig. 4. 


II. Beobachtung parallel zur b-Achse. (Fig. 5.) 


04~K, = YA; OB~E,, aa 
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III. Beobachtung parallel zur c-Achse. (Fig. 6.) 
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Elastizitat von piezoelektrischen und seignetteelektrischen Kristallen. 809 


Nach Gleichung (2) wird die Grésse a (Abstand zwischen beu- 
gendem Schallwellengitter und Planfilm) temperaturabhingig, weil 
der Brechungsindex n, des Seignettesalzes mit der Temperatur 
variiert. Aus den Angaben von VaLasEK?®) haben wir den Tempe- 
raturverlauf der Brechungsindizes n,, ng, n, fiir die griine Hg-Linie 
ausgerechnet und in Fig. 7 dargestellt. 


Fiir die Dichte des Seignettesalzes haben wir den gemessenen 
Mittelwert o = 1,772 g/cm* iiber verschiedene Stiicke eingesetzt. 


-50 -40 -30 -20 -0 0 0 20 0 W MTT 
Fig. 7. 


Temperaturabhangigkeit der Brechungsindizes des Seignettesalzes. 


Die Temperaturabhingigkeit der Dichte ist aus den Angaben 
von VALASEK?®), VicNEss?°) und HasitrzE.?') bestimmt und in 
Fig. 8 gezeichnet worden. 


Nachstehend geben wir die Werte der elastischen Konstanten 
des Seignettesalzes bei der Temperatur T = 25,5° C an. Es handelt 
sich um Mittelwerte, die aus unabhingigen Messungen an ver- 
schiedenen Kristallstiicken erhalten worden sind. Daneben ist der 
maximale Fehler angegeben. Der Fehler jeder einzelner Messreihe 
ist oft viel kleiner. 


Unmittelbar aus den Beugungsfiguren erhalt man die Elastizitats- 
konstanten c®, d. h. die elastischen Gréssen bei konstantem elektri- 
schem Feld (vgl. Abschnitt 6). Die in den Tabellen aufgefiihrten 
Konstanten ¢ (ohne oberen Index) sind auf konstante dielektrische 
Verschiebung D (c?) umgerechnet worden, d.h. es sind die ,,wah- 


- 


ren“ Konstanten'). Die Elastizitiitskonstanten c,, C22, C33 sind 
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nicht mit dem piezoelektrischen Effekt gekoppelt, so dass bei 
diesen eine Unterscheidung zwischen c*¥ und c? ~ c? dahinfiaillt. 

Zum Vergleich geben wir daneben noch die von HuntineTon?}§) 
und Mason‘) gemessenen Werte an: 

Mason berechnete alle Elastizitaétskonstanten des Seignettesalzes 
aus den gemessenen Resonanzfrequenzen von 9 geeignet orien- 
tierten Staiben und 8 geeignet orientierten Platten. Seine Werte 
beziehen sich auf die Temperatur + 30° C. HuntineTon bestimmte 
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-50 -4 -3 -20 -10 0 
Fig. 8. 


Temperaturabhangigkeit der Dichte des Seignettesalzes. 


0 2 3 wre 


die Schallgeschwindigkeiten in den verschiedenen Richtungen ei- 
niger Seignettesalzstiicke. Mit Hilfe eimes Piezoquarzes schickte er 
kurze Ultraschallimpulse in die Versuchskristalle und mass die Zeit, 
die bis zum Zuriickkommen des an der Oberflaiche des Versuchs- 
kérpers reflektierten Impulses verstrich. Daraus rechnete er die 
Elastizitatskonstanten aus. Seine Resultate gelten fiir ,,Zimmer- 
temperatur*. 


Ci, m 1011 dyn/cm?. 





Unsere Messung 


Huntineron!®) 











2,58 + 0,02 
3,80 + 0,03 
3,75 + 0,02 
0,314 + 0,005 
0,997 + 0,011 
1,40 + 0,04 
1,12 + 0,05 





2,550 + 0,005 
3,81 + 0,011 
3,705 + 0,013 
0,321 + 0,008 
0,979 + 0,027 
1,41 + 0,03 

1,16 + 0,04 














TAFEL 1. 








Beugungsfiguren des Seignettesalzes. 


Fig. 9. Fig. 10. 
Durchstrahlung in Richtung a Durchstrahlung in Richtung a. 


Anregung in Richtung c. Anregung in Richtung c. 
T = -—50°C. f= = 1%C. 


Fig. 11. 
Durchstrahlung in Richtung a. 


Anregung in Richtung c. 
Pf = 25°C. 

















Fig. 12. 
Durchstrahlung in Richtung b. 
Anregung in Richtung c. 

T == 26"C. 


Fig. 13. 
Durchstrahlung in Richtung b. 
Anregung in Richtung a. 

ft 2 ©. 


14, 


Fig. 
Durchstrahlung in Richtung b. 


Anregung in Richtung c. 
T= —45°C. 


Fig. 15. 
Durchstrahlung in Richtung c. 
Anregung in Richtung 45° zu a, b. 
T = 25°C. 


Fig. 16. 
Durchstrahlung in Richtung c. 


Seite in Richtung 45°, a, b. 
= —5°C. 


Fig. 17. 
Durchstrahlung in Richtung c. 
Anregung in Richtung 45°, a, b. 

T = —42°C. 
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Gemessen wurden c¥, = 0,288-10!! dyn/cm? bzw. c% = 0,978- 
1011 dyn/em?. Die in der Tabelle angegebenen Werte von c2 bzw. 
c®, sind aus den gemessenen Gréssen (vgl. Fussnote auf S. 828) mit 
Hilfe der Mason’schen Werte‘) : 


Meo, = 412-10; mag = 3,88-108; ef = 12,5; eX = 10,2 
umgerechnet worden. 


Aus den Aufnahmen in den Fig. 12—17 ist ersichtlich, dass die 
Figuren bei Beobachtung in der b- und c-Richtung vollstandig er- 
scheinen. 


Trotz allen Bemithungen konnten wir hingegen den dusseren Teil 
der Beugungsfigur bei Durchstrahlung in der seignetteelektrischen 


CK 


bs 
-50 -¥0 -30-20 -0 0 0 20 0 WTC 
Fig. 18. 
Temperaturabhangigkeit der Elastizitatskonstanten des Seigenettesalzes. 


0 


a-Richtung nicht beobachten und kénnen deshalb die Werte der 
Konstanten cy, und ¢93 (die sich ja, nach den Formeln (3), aus der 
betreffenden Figur ergeben sollten) nicht angeben. Im untersuchten 
Temperaturintervall zwischen — 50° C und + 30° C ist dies mit 
der ausserordentlich hohen Daimpfung der elastischen y.-Welle zu 
erklaren?®) ?*). 


Der Temperaturverlauf der gemessenen Elastizitétskonstanten cP, 
ist linear (Fig. 18). An den Curiepunkten tritt keine Anomalie auf*). 


*) Die Anomalien, die Mason bei c;, und cg, findet®), sind vermutlich auf den 
Einfluss vom anomalen e. zuriickzufiihren. 
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Bei Beobachtung in der a-Richtung andert sich, im Gegensatz 
zu den anderen Durchstrahlungsrichtungen, die Gestalt der Beu- 
gungsfigur in der Nahe der Curiepunkte. Bei zunehmender Tem- 
peratur behalt der innere Teil der Figur bis in die Nahe des unteren 
Curiepunktes eine runde Gestalt (vgl. Fig. 34 und 36, Tafel 4). In 
unmittelbarer Nahe des Curiepunktes @,, erscheint die Figur aber 
eher viereckig mit abgerundeten Ecken (vgl. Fig. 38, Tafel 4) 
ohne dass dabei die Achsenabschnitte (d.h. also ¢y. und ¢33) eine 
Anderung erfahren wiirden. Es andert sich also der Abschnitt OE 
der Beugungsfigur auf der 45°-Geraden. Da es sehr wahrscheinlich 
ist, dass der féussere, unsichtbare Teil der Figur auch einer merk- 
lichen Anderung bei @,, unterworfen ist (vgl. Abschnitt 6), so kann 
man aus dem inneren Teil allein keine Schliisse auf den Temperatur- 
verlauf von ¢3 ziehen, und wir miissen uns mit dieser Feststellung 
begniigen. Derselbe Vorgang wiederholt sich, in umgekehrter 
Richtung, am oberen Curiepunkt 9. Die Beobachtung der Um- 
wandlung ist auf ein kleines Temperaturintervall begrenzt, weil die 
Figur im Curiegebiet verschwindet (vgl. Anhang 2c). 


|_| 








| 








Fig. 19. Fig. 20. 
Schnitt durch die Formfrequenz- Schnitt durch die Formfrequenz- 
flache von NaClO, senkrecht zu flache von NaClO, senkrecht zu 
einer kristallographischen Achse. einer kristallographischen Achse. 
(Nach den c,,-Werten von Mason.) (Nach den c,,-Werten von VoIct.) 


b) Natriumchlorat. Diese Substanz, die im kubischen System 
kristallisiert und piezoelektrisch ist, wurde erstmals 1898 von 
Vorct?*) untersucht. Seine statischen Messungen der Elastizitats- 
konstanten ergaben als merkwiirdiges Resultat, dass der Wert der 
Konstante ¢,, negativ ausfallt. Dies hatte die wichtige, sonst nicht 
normale, Folge, dass bei longitudinalem Zug eines Zylinders aus 
NaClOs, dessen Achse in eine Wiirfelnormale fallt, eine Querdila- 
tation entsteht. 

Dagegen sprechen die Resuitate von Mason?4). Dieser unter- 
suchte das elastische Verhalten des Natriumchlorates mit einer 





Elastizitat von piezoelektrischen und seignetteelektrischen Kristallen. 815 


dynamischen Methode, die in der Messung der Resonanzfrequenzen 
von 3 geeignet orientierten Stiaiben besteht. Nach Mason erhilt 
die Elastizitaétskonstante c,, einen positiven Wert. Wir haben die 
entsprechenden Schnitte durch die Formfrequenzfliche dieses Kri- 
stalls auf Grund der Voigt’schen und der Mason’schen Werte 
berechnet und in den Figuren 19 bzw. 20 wiedergegeben. Ein Ver- 
gleich mit dem von uns erhaltenen Beugungsbild (Fig. 21) zeigt, dass 
die Mason’schen Werte besser der Wirklichkeit entsprechen. 


Fiir die Auswertung der Aufnahmen erhalt man folgende Formeln 
(vgl. Fig. 19): 


OA + R= PE: OX, 


Cy Cas 


0C ~K,- V2 ; oD ~K,= 2 
il 44 


OF?-OE* — eyp+Cqg 


OF?+OE? — ey3+Cyy 











@ 
in Nem? 
2500 





N 





> 





_ 









































-50 -4 -0 MW 0 @ 20 0 WITT 
Fig. 22. 
Temperaturabhangigkeit der Dichte des NaClO,. 


Die Dichte des untersuchten Stiickes wurde zu 2,483 g/cm? be- 
stimmt und ihre Temperaturabhingigkeit nach den Angaben von 
Mason?) gerechnet und in Fig. 22 dargestellt. Die Resultate bei 
der Temperatur 20,5° C sind in folgender Tabelle wiedergegeben. 
Daneben sind die aus den s,,-Angaben von Mason (T = 28° C) 
ausgerechneten und die von Voret angegebenen c;,-Werte ein- 
getragen. 





TAFEL 3. 








Fig. 21. Fig. 24. 
Beugungsfigur von NaClO,. Beugungsfigur des KD,PO, bei Durch- 
strahlung in der c- und Anregung in 
der a-Richtung. 


Fig. 26. 


Beugungsfigur des KH,PO, bei Durch- 
strahlung in der c- und Anregung in 
der a’-Richtung (45° zu a, a). 
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C;, in 10*! dyn/cm?. 





Unsere Messung Mason*") VorerT?>) 








4,89 + 0,04 4,893 6,504 
1,173 + 0,02 1,571 1,197 
1,39 + 0,02 1,385 — 2,099 




















Gemessen wurde c¥, = (1,172 + 0,02)-10!! dyn/em?. Der in der 
Tabelle angegebene Wert von ¢,, ist auf Grund der Formel 


°o 
_ a” ** 
Cyg = Cgg x 
“ 


(siehe Abschnitt 6 und Fussnote auf S. 828) und der Mason’schen 
Werte?) : 


My, = 1,28-°10°, 2X = 5,75 


in 10", 
by 


-50 -%0 -0 200 0 0 DB DO W 


Fig. 23. 
Temperaturabhangigkeit der Elastizitatskonstanten des NaClO. 


ausgerechnet worden. Man sieht also, dass der Einfluss der Piezo- 
elektrizitat auf die entsprechende elastische Konstante in diesem 
Falle sehr gering ist. 

Die Temperaturabhangigkeit der Elastizitatskonstanten des 
NaClO, im Bereich zwischen — 50° C und + 30° C ist in Fig. 28 
dargestellt. 
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c) Schweres Kaliumphosphat KD,PO, Wie schon erwahnt, 
konnten wir mit dem kleinen nicht ganz klaren Kristall aus KD,PO, 
nur die Beugungsfigur bei Durchstrahlung in der seignetteelektri- 
schen c-Richtung beobachten. 


Die Ausrechnung der Formfrequenzflache fiir das tetragonale 
System (in welchem KD,PO, kristallisiert) hat ZwickER’) aus- 
gefiihrt*). 


In Fig. 24 ist die Beugungsfigur von KD,PO, bei Durchstrahlung 
in der c- und Erregung in der a-Richtung wiedergegeben. Das 
Auflésungsvermégen der Apparatur reicht nicht hin, um mit Sicher- 
heit festzustellen, ob es sich dabei um zwei zueinander senkrecht 
stehende Ellipsen oder um eine Kurve 4. Grades handelt. Im ersten 
Falle (Fig. 25a) sollte in der Richtung der Winkelhalbierenden der 


{he 


. 
ee © eee 



































aij 


Fig. 25a. Fig. 25b. 





a-Achsen ein Doppelpunkt, im zweiten Falle (Fig. 25b tibertrieben 
skizziert) sollten zwei sehr nahe Beugungspunkte vorhanden sein. 
Der erste Fall fordert die Beziehung cy. = — ¢gg. Die Entscheidung 
wire eben sehr wichtig im Hinblick auf die Frage, ob die Beziehung 
Cio = — Cee fiir KD,PO, erfiillt ist oder nicht. 


Es zeigt sich dabei, dass ein kleiner Unterschied von nur 1% 
zwischen OF und OF (Abschnitte auf der 45°-Geraden) schon einen 
sehr grossen Einfluss auf den Unterschied zwischen Cgg und cy. hat. 
Der letzte steigt prozentual bis zu 25%! Es liegt also in der Natur 
der Messmethode; dass unser ¢,,-Wert relativ unsicher wird. 


*) Die Formel (8) auf Seite 529 des zitierten Zwicker’schen Artikels*) enthalt 
einen Druckfehler und ist richtigerweise: 


2 
‘nb Te Ta 
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Wir finden bei T = 26° C: 
Cy, = (7,04 + 0,06) -1011 dyn/cm? 
ck, = (0,607 + 0,004) -1022 dyn/cm? 
Cyo = (0,46 + 0,14 )-101! dyn/cm? 





ae 
in 9 ep 


2,560 











ie 
| 


| 
| 
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Fig. 27. 
Temperaturabhangigkeit der Dichte des KD,POQ,. 






































Die Dichte des untersuchten Kristalls wurde zu 2,35 g/cm® be- 
stimmt und ihre Temperaturabhiangigkeit ist mangels direkter 
Daten, derjenigen der Dichte des KH,PO, nach UsBEHLopE und 
Woopwarp?) angepasst worden (Fig. 27). 


Gin 
M7 


0 0 HH C¢€ H EF & F# 


Fig. 28. 
Temperaturabhangigkeit der Elastizitatskonstanten des KD,PQ,. 
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Der Temperaturverlauf der oben angegebenen Elastizitatskon- 
stanten ergibt sich wie in Fig. 28 gezeichnet. 


d) Rubidiumphosphat RbH,PO,. Der Kristall aus dem tetra- 
gonalen RbH,PO,, der uns zur Verfiigung stand, war optisch un- 
vollkommen und zu klein, um eine genaue Messung der elastischen 
Konstanten zu erméglichen. Wir konnten nur qualitativ die Beu- 
gungsfigur bei Durchstrahlung in der seignetteelektrischen c-Rich- 
tung feststellen. Die Gestalt ist sehr ahnlich derjenigen der ent- 
sprechenden Figur des KH,PO, und des KD,PQ,. 


Die Dichte bestimmten wir bei 22° C zu 2,838 g/cm*. 


Die Auswertung der beobachteten Beugungsfigur ergab folgende 
elastische Konstanten, die mit grosser Unsicherheit behaftet sind 
(Temperatur T = 10° C): 


Cy = (6,7 + 0,2 )-101! dyn/cm? 
cE, = (0,4 + 0,02)-10!! dyn/cm? 
(yo = (0,2 + 0,1 )-107? dyn/cm? 


6. Verbesserung der Theorie und Ausrechnung eines Spezialfalles. 


Im folgenden wollen wir an Hand vom Spezialfall des KH,PO, 
beweisen, dass die beniitzte Messmethode die Elastizitatskonstanten 
c¥ bei konstantem elektrischem Felde liefert. 


Fiir die Rechnung werden wir die Bezeichnungen von MAHLY*) 
beniitzen*®): 21, 2, , = Koordinatenachsen. 


v = Verschiebungsvektor mit den Komponenten 1, = u, v2 = 2, 
Vs = W. 

Q,, = 0v,/0 x, = Mass fiir die relative Verschiebung benachbarter 
Punkte, wobei die griechischen Indizes von 1 bis 3 laufen. 


® = Verzerrungstensor mit den Komponenten ®,, = 1/2 (2,,+ 
Q,,). Entspricht den iiblichen Deformationen 2, 29, ..., %% 
der Voigt’schen Bezeichnung. 


JT = Spannungstensor mit den Komponenten J/,, = //,,,. 
Entspricht den iiblichen X,, X,, ..., X, der Voigt’schen 
Bezeichnung. 


*) Herrn Dr. H. MAuty bin ich fiir viele wertvolle und lehrreiche Diskissionen 
beziiglich der Schwingungen von piezoelektrischen Kristallen zu grossem Dank 
verpflichtet. 
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Somit schreibt sich das verallgemeinerte Hook’sche Gesetz: 


3 
i. = Pa Cuvort ®,, (7) 


or=1 


6 
(In der iiblichen Bezeichnung X; = 3’ c,, 2,), wobei fiir die c¢,,¢, 
=1 
gilt: 
Cuvor Coruy a Cropp a5 Cure 


Die iiblichen c;;, erhalt man daraus nach dem Schema: 


wv oder ot 11 22 33 23=32 31=13 12=21 (8) 
2 oder k | a oes 4 5 6 


Die Theorie von Furs und Luptorr!*’) geht davon aus, dass 
die untersuchten Kristalle nicht piezoelektrisch sind. Fiir sie ist 
also die Gleichung (7) streng richtig. Im Falle von piezo- bzw. 
seignetteelektrischen Kristallen miissen wir die Gleichungen (7) 
durch die piezoelektrischen Terme erweitern und eine zweite Glei- 
chung hinzufiigen, die das Feld im Kristall ausdriickt: 


3 3 
pif ae Py Cu vor ®,, a > ™s, pm ? (9) 
otr=1 


o=1 
3 

dD Me,nv Pur t %eDe *). (10) 

wr=1 
wobei D die dielektrische Verschiebung bedeutet. Die m,,,, sind 
eine Art piezoelektrische Module, die die elastische Spannung mit 
der dielektrischen Verschiebung bzw. das elektrische Feld mit den 
Deformationen verkniipfen. Fiir diese m, ,, existieren in der Litera- 
tur noch keine Namen. 

Die Grésse x wird durch die Beziehung x = 1/42 e* definiert, 
die sie mit der Dielektrizititskonstante «X des geklemmten Kri- 
stalles verkniipft. 

Mit Hilfe der Gleichungen (9) und (10) und unmittelbarer An- 
wendung des Hamilton’schen Prinzipes hat MAuty?’) die Diffe- 
rentialgleichungen und die Rand- und Nebenbedingungen fiir eine 
piezoelektrische, unendlich ausgedehnte Platte der Dicke 21 ab- 
geleitet. Dabei wurde nur verschwindende Leitfahigkeit der unter- 
suchten Kristalle vorausgesetzt, also div D = 0 angenommen. 


*) In der iiblichen Bezeichnung, ohne Indizes, schreibt man: 
X= c-x+m-D, 
1/4a-E=m-x+x-D. 
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Wir bezeichnen mit EF das elektrische Feld im Kristall, mit EH’ 
das elektrische Feld im umgebenden unendlichen Raum. Das zu 
lésende Gleichungsystem wird dann: 


ey, wily 0? ve : 0 Du 
Q 0 t2 ata OLy = Xi Sure Oxy OXr + Dy Mou» Oxy (11) 


v=1 voTt= 


Div D = 0. (12) 
rot E = 0. (13) 
rot HE’ = 0. (14) 


D,=0 fir p,v=1,2,3. (15) 


‘oO, uv 
Rot E = 0. (16) 
Y > 0. (17) 


Die Gleichung (11) stellt die Differentialgleichung dar, die fiir 
das Gleichgewicht der Krafte sorgt. Die Gleichungen (12), (13) 
und (14) sind die aus der Voraussetzung div D = 0 folgenden Neben- 
bedingungen: Die Normalkomponente von D soll stetig auf der 
Oberfliche des Kristalls sein, das Feld EF im Kristall und das 
Feld E’ im Aussenraum sollen wirbelfrei sein. Die restlichen Glei- 
chungen stellen die Randbedingungen dar: Gleichung (15) sagt 
aus, dass der Rand des Kristalls kraftefrei ist, Gleichung (16), 
dass die Tangentialkomponente von E auf der Oberfliche des 
Kristalls stetig ist, Gleichung (17), dass das Feld E’ im unendlichen 
Aussenraum gegen Null strebt. 


Obiges System von Differentialgleichungen wollen wir fiir den 
Spezialfall des KH,PO, lésen. 

In einer in der xy-Ebene liegende, unendlich ausgedehnte Platte 
der Dicke 21 (Fig. 29) sollen elastische Wellen in der y-Richtung 
laufen. 


Gesucht sind die Fortpflanzungsgeschwindigkeit dieser Wellen 
und die Schwingungsform der Platte. 

Um die Bedingung div D = 0 zu erfiillen fiihren wir ein Vektor- 
potential a ein, dessen Komponenten a, b, c sind. Wir setzen also: 
D = rot a. 

Ferner wird die x-Abhangigkeit aller Gréssen gleich Null gesetzt 
(0/dx = 0). Schreibt man die Differentialgleichungen (11) ausfiihr- 
lich fiir alle Komponenten hin, so erhalt man drei Gleichungen, 
in welchen die unbekannten Gréssen u, v, w, (Komponenten des 





Elastizitat von piezoelektrischen und seignetteelektrischen Kristallen. 823 


Verschiebungsvektors v), die unbekannten Gréssen, a, b, ¢ (Kom- 
ponenten des Vektorpotentials a), die Elastizitatskonstanten c,,,,, 
und die Module m,,, eingehen. Die erste dieser drei Gleichungen 
enthalt nur die Gréssen « und a und unter anderem auch die Elasti- 
zitaétskonstante cgg. Die Gréssen v, w und b, ¢ gehen in diese Glei- 
chung nicht ein: Sie kommen nur in den zwei weiteren Gleichungen 
vor, die ihrerseits die Gréssen u, a und Cg, nicht enthalten. Analog 
erhalt man aus jeder der vektoriellen Gleichungen (12) bis (16) 
drei skalare Gleichungen, von denen eine nur die Gréssen u, a (und 
U. a. Cgg), die zwei anderen nur die Gréssen v, w und Bb, ¢ enthalten. 


g 














Fig. 29. 


Uns interessiert besonders die Elastizitaétskonstante Cg, weil sie 
bei KH,PO, die einzige ist, die mit der seignetteelektrischen Er- 
scheinung in Zusammenhang steht. Da, nach dem oben Gesagten, 
die uw, a-Komponenten mit den v, w- bzw. b, ce-Komponenten nicht 
gekoppelt sind und die Konstante cg, nur mit den ersteren ver- 
bunden ist, so ist es méglich, uns auf das Studium der Unbekannten 
% und a allein zu beschraénken. 

Der Einfachheit halber setzen wir noch die Zeitabhaingigkeit mit 
e *”t neriodisch an, so dass an Stelle von o- ii einfach — o-w?-u 
zu schreiben ist (w = Kreisfrequenz). Somit wird das zu lésende 
Gleichungssystem: 


2 _— 
Cog * Uyy + Megs * Ayy + Cag zz — Mg3° Gz, + O° OW -u=0. (11a) 


a, =a, fir z= +1. (12a) 


Mog - Uyy + Hg * Ayy— Mos * Uz, + %q°G,,=0. (13a) 
ayy + a,,= 0. (14a) 
+ tz — Mg, +0, =0. fir z=+l. (15a 


1 


i ) 
My, -b,—-%_g:d,=—,_- a, fir z= +1. ) 
) 


a0 


+ 


BE’ =+. 
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Dabei bedeuten u, bzw. tyy, Gy bzw. dy, die erste bzw. die zweite 
partielle Ableitung von « bzw. a nach y, und analog fir u,, u,,, 
By, Bes. 

Die strenge Rechnung zeigt, dass die Beriicksichtigung des piezo- 
elektrischen Termes in m,, nur eine kleine Korrektur zur Folge 
hat (vgl. unten). Wir machen deshalb zunachst die Vereinfachung, 
dass my, ~ 0 sei. Somit wird: 


Cog’ yy + Mag * Ayy + Cag? Azz + O° w?-u = 0. (11 b) 
fir z= + I. (12b) 

Mog * Uyy + %3° Ayy + %_° Az, = 0. (13b) 

a, +4,,=0. (14b) 

#.=0 8 firz= +1. (15b) 
a,=4a-x%:a, firz=+1. (16b) 

E’ > 0. (17b) 


Fiir die Lésung dieses Systems machen wir den Ansatz: 


u ~eé*-sin Ky, 


a ~e*-sin Ky, (18) 


d. h. wir setzen die y-Abhangigkeit harmonisch an. Danach bleibt 
ein System von gewéhnlichen homogenen Differentialgleichungen 
in z tibrig, das wir wie iiblich mit dem Ansatz e” zu lésen suchen. 


Analog gehen wir fiir die gestrichelten Gréssen «’ und a’ vor. 
Aus Gleichungen (18) und (14b) folgt: 
h’?— K?=0, 
und aus (17b): 
h'=—K. (19) 
Ferner werden die Gleichungen (11b) und (13b): 


(Cag * h? — Cog K* + 9+ w®) & — mgg- K?- a = 0, (20) 
— Mgg° K?- 4 + (x%_°h? — xg- K?) a = 0. 

Die Bedingung fiir die Lésbarkeit dieser zwei Gleichungen ist, 
dass die Determinante der Koeffizienten von « und a verschwindet, 
d. h. 


m2 -K4 
ow? = Cgg° K? — cy, * h? -—< 2 (21) 
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Nun wissen wir aus der Fues-Ludloff’schen Theorie der Beu- 
gungsfiguren, dass ew?/K? gleich cg, ist. Aus physikalischen Griin- 
den muss dieses ¢gg sicher zwischen ck, und c%, liegen: 


z — Qu? 
Cis Se Se - (22) 


Tragen wir auf der Ordinate die Grésse oew?/K?, auf der Abszisse 
das Verhialtnis h?/K? auf, so erhalt man aus der Beziehung (21) 
die in Figur 30 dargestellte Kurve. Die Ordinatenachse wird von 








SS 


BNGh Aig? 




















Fig. 30. 
Graphische Darstellung der Gleichung (21). 


einem Hyperbelast im Punkte c%, von einer Asymptote im Punkte 
cy geschnitten. 


Nach der Ungleichung (22) liegt unsere Lésung auf einer Geraden 
g zwischen c#, und c2. Also liegen die der Lésung entsprechenden 
h?/K?-Werte bei h+?/K? und h?/K* wobei, wie aus der Fig. 30 er- 
sichtlich, 
hv?/K? <0 und 3/K?> a 
Setzen wir h} = th,, so ergibt diese erste Lésung in den Ansatz 
(18) eingesetzt eine trigonometrische Funktion, wahrend die relle 
Lésung h, eine hyperbolische Funktion ergibt. Da ferner die Lé- 
sungen « und a unseres Gleichungssystems sicher gerade Funk- 
tionen von 2 sind, so wihlen wir dafiir die cos- bzw. Cos-Funktionen 
und schreiben demnach unseren genauen Ansatz folgendermassen: 


& = (uy* cosh, z+%°Cosh, z) sin Ky 
a = (a,-cosh, z +a_:Cosh, z) sin Ky (23) 
a’= a,-e-*l4 - sin Ky. 
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Nun fiihrt man diesen Ansatz in das Gleichungssy:stem (11b) bis 
(17b) ein und erhalt, wenn man beriicksichtigt, dass die Gleichungen 
fiir alle z erfiillt werden miissen: 

Uy*Mgg°K? + ay (%3°K? + x9°h?) = 0. 

Uy (Q* wo? — Cog? K? + Cyq*h2) — dg: Mag K2 = 0. 

Uy * Mgg* K? + Ay (%3°K? — x9°h3) = 0. 
a,:e—*! = a, cos hyl + ay Cos hal . 

—a,:K-e"*'= 4 x, (— a, hy sin hyl + ag hg Sin hy). 
— u, hy sin hyl + tg hg Sin hl = 0. 

Aus Gleichung (30) folgt dann: 
ay _ gl -Sinhgl 


WU Ayl:sinhyl 


und aus (28) und (29): 
a, (K-cosh,l—4a x,h,:sinh, 1) 
+ d,(K-Coshgl + 42 x gh: Sinhgl) = 0. 


a, _ 41 %*hgl- Sin hyl+ KI-Cos hl (32a) 


a, 42 %°h,l- sin h,l— Kl- cosh,l 





Wir kénnen nun 4%, %., a, und a, bis auf beliebige multiplikative 
Konstanten wu, und a, bestimmen, indem wir setzen: 


Uy = Ug * hyl- Sin hgl 


Us = Uh, l-sin hyl (33) 
ay = —- Ay (K 1-Cos hal + 47 x_*hg l- Sin hg l) 
@, = dy (K1- coshyl— 42 xg:hyl-sin hy) , 


worin die Gréssen h, und h, noch unbekannt sind. 
Aus den Determinanten der Gleichungen (24) und (25), (26) und 
(27) folgt nun sofort: 
M3, -K4 
TH it RF (en 
m3,°K4 


re 2.5 
%o K %3 


ee. ae ee 
ow = ceg* K? + Cag hj 





a <n -h2 
ow? = Ceg° K? — Cag“ hs + a 
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woraus durch Subtraktion: 
(WE sey + KP 2) (H+ xy — K? xg) = “2 (35) 

und durch Addition: 
ge = Cog K? — Cay (hg — ht — = Ke) . (36) 


Eine weitere Bestimmungsgleichung entsteht aus der Gleichung 
(32) und aus folgender Beziehung 


diy (WE + i¢p-+ K® + xq) hy sin yl + dg (h2 «xy —K? - x5) hg Sin hgl=0. (37) 


die man durch Kombination der Gleichungen (25), (27) und (80) 
erhalt. Die Bedingung fiir das Verschwinden der Determinante von 
(32) und (37) liefert dann: 
Kl-—£°% hl 
hE > xg + K2-% hil - su hyl 
h} + %y— K? xy Cos hal 
eat Scr” hy l 


—47 x, 





, (38) 
+47 x, 


Die Gleichungen (35), (36), (38) dienen zur Bestimmung von hy, h, 
und K. Die Gréssen h, und hg, die in Gleichung (33) auftreten, sind 
mit den Gleichungen (35) und (88) bestimmt. 

Gleichung (28) ergibt uns dann a,’ zu: 


a, = (a,"cos hyl + ag-Cos hal) e**, (39) 


und Gleichung (36) die gesuchte Grésse K oder das Verhiltnis 
ow?/K?. 

Somit ist die Lésung unseres Problemes gegeben, welche den 
Einfluss der Piezoelektrizitat auf die Schwingungsform unserer 
Platte beriicksichtigt. 

Um ihre physikalische Bedeutung klar zu machen soll nun der 
Grenzfall behandelt werden, welcher dem Verhalten des seignette- 
elektrischen Kristalls in der Nahe des Curiepunktes entspricht. 

Zu diesem Zwecke fiihren wir die Grésse 

Mie r 
O= era (40) 
ein und schreiben unsere Bestimmungsgleichungen (85) und (38) 
in folgender Form: 
eee ( %_ hi Xe Cog — 
( +1)(23-1)-226 (35a) 


‘Xy K? x, K? Hs Cag 
2 
4 A +1 F cotg hyl—4.2 % 
3 a (38a) 


x hj 
%, K? 





-1 Cot hgh + 4.1 3, 
2 
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und die Gleichungen (84) wie — 


ow? , Cy h 


Coe * 


Aus der Gleichung (38a) rechnen wir ieicht: 


x, hj 
%, K? 
He hg 


2 
x, K 


#1 
(41) 


hyl Kl ; 
cotg hl = r 4 mx, + (Gz Cotgh,l+4a i) 


In der Nahe des Curiepunktes ist nun der Piezoeffekt sehr gross, 
so dass 
0 > 1*) (42) 


strebt. Ferner setzen wir voraus, wie es dem Experiment ent- 
spricht, dass die Wellenlange 4 der elastischen Welle im Kristall 
sehr klein gegeniiber der Dicke 21 sei, d. h. 


t1. (43) 
Unter diesen Voraussetzungen behaupten wir nun, dass 
hl => (44) 


ist, wie folgendermassen auf Grund der Beziehung (41) bewiesen 
werden kann. 


Wenn die Grésse h,/ zwischen 0 und 2/2 variiert, durchlauft cotg 
h,l alle positive Werte zwischen oo und 0. Da der Ausdruck auf der 
rechten Seite von (41) positiv ist, so gibt es sicher eine Wurzel 
von (41) so dass 

O<hl<Z. 


Daraus folgt zunachst, dass h,l endlich ist und kleine Werte an- 
nimmt. Wir miissen nun noch beweisen, dass der Ausdruck auf der 
*) Die Beziehung zwischen cP. und “ ist aus den Gleichungen (9) und (10) 
leicht zu erhalten und lautet: c2 = cE + m3, / og. 
Fiir unendlich — Piezoeffekt ist cE = 0, so dass e, — m3,/ %3 wird, 


oder also m5_/%3° =@=1. 


Cie = 
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rechten Seite von (41) klein gegen 1 ist. Aus der Voraussetzung 
folgt, dass h,l/K1<1 ist. Der Ausdruck in der eckigen Klammer 


2 2 
Sart) 
3 x %2 66 
“ty ~K? Hz Cag 





(auf Grund von (35a)), 


strebt gegen 1. Die Glieder 47x, bleiben auch endlich. Aus (35a) 
folgt ferner, dass Kl/h,!~ 1 ist, d.h. hgl>1, was zur Folge hat, 
dass Cotg h,l ~ 1. Somit bleibt der ganze Ausdruck in der eckigen 
Klammer endlich, wahrend h,1/K1< 1 ist. 


Dann ist aber, nach Gleichung (41), cotg h,/<1, d.h. also 
hil = 5 w. z. b. w. 


Wir entwickeln nun die erste der Gleichungen (84a) nach h?/K? 
und erhalten nach einfacher Umformung: 


z hj Xo 66 ~ 

“ar = “ee (1 — 9) + Cope (1 + 2 0) (45) 

worin nunmehr die Grésse h, nach (44) im Grenzfall durch 2/21 
zu ersetzen ist, d. h. 


2 
ce = Cg (1 — O) 


+ Ca Re ve RP (1+ = ee) 


43 Cag 
oder, anders geschrieben: 
K?-¢qg(1—9) = 9° 0? —cyg Fe (1 + 22S @). (46) 


Im allgemeinen ist nun 


0 oS cu ge(1 + )*), 


%3 Cag 
so dass mit grosser Genauigkeit : 


oo gw* 
Ceg (1— O) 
*) Die Ungleichung 1 ” 
2S 2 
La > 7 Té (cae oo 22 3 2) 


gilt mit unseren experimentellen Daten bei KH,PO, recht gut. Es ist namlich 


1 2 
v2 ~ 104 sec"? und Took (cuter) ~ 101° sec—2, 


Vernachlassigt man also den zweiten Term auf der rechten Seite der Gleichung (46) 
so begeht man einen Fehler von der Gréssenordnung 0,1°/,,. 
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folgt. Im Falle grossen Piezoeffektes (O ~ 1) erhalt man also aus 
der Beugungsfigur die Grésse cg, (1 — O), d. h. gerade die Elasti- 
zititskonstante c¥, bei konstantem elektrischem Felde. Ferner sieht 
man aus Gleichung (47), dass fiir O gegen 1 strebend, die Wellen- 
zahl K gegen unendlich strebt. Der entsprechende Achsenabschnitt 
wird immer grésser, ein Resultat, das durch die Messungen von 
ZwicKER®) deutlich bewiesen wird. 


Anschaulich lasst sich unserer Grenzfall wie folgt interpretieren: 
Bei Anregung zu hohen Eigenschwingungen folgen im Kristall posi- 
tive und negative Deformationen dicht aufeinander. Infolge des 
Piezoeffektes entsteht somit an der Oberflache des Kristalls ein 
Mosaik von positiven und negativen Ladungen. Die Feldlinien ver- 
laufen zum gréssten Teil in der Nahe der Oberfliche zwischen den 
Ladungen entgegengesetzten Vorzeichens. Das Kristallinnere, das 
ja die Beugungsfigur liefert, ist somit vorwiegend feldfrei. 


hy 














Fig. 31. 


Bei wachsender Frequenz werden die elektrischen Feldlinien in 
eine immer diinnere Oberflaichenschicht des KH,PO,-Kristalles 
gedringt, wie Fig. 31 schematisch darstellt. Die elektrische Feld- 
stiirke wird in der Mitte des Kristalls sehr schwach — im Grenzfall 
unendlich hoher Frequenzen streng Null —, und die optisch gemes- 
sene Elastizitatskonstante nahert sich immer mehr dem Wert c&, 
fiir K = 0. 

Am Rande des Kristalls hingegen wirken die dichten elektrischen 
Feldlinien der Deformation entgegen. Der Kristall ist am Rande 
gleichsam geklemmt. Der zweite Term auf der rechten Seite der 
Gleichung (46) ist durch diesen Randeffekt bedingt. Bei konstanter 
Frequenz und wachsendem Piezoeffekt wird der Rand immer fester 
geklemmt, wahrend das Kristallinnere immer weicher wird. 


Auf Grund der obigen Uberlegungen ist nunmehr die Uberein- 
stimmung des von ZwickER®) angegebenen Temperaturverlaufs 
der Grésse cgg mit den Ergebnissen von REverp1n®)!) verstand- 





Elastizitat von piezoelektrischen und seignetteelektrischen Kristallen. 831 


lich, die letzterer bei der Messung der Resonanzfrequenzen von 
KH,PO,-Platten erhielt. 

Zur Kontrolle haben wir die Messung der Konstante cg, des 
KH,PQ, aus der Beugungsfigur bei Durchstrahlung in Richtung 
der c-Achse (Fig. 26) bei Zimmertemperatur (T = 23°C) wieder- 
holt. Wir erhielten: 


cE, = (0,620 + 0,004) - 101! dyn/em?2, 


woraus sich der Wert von s& = 1/c%, ausrechnen und mit den 
Werten anderer Autoren vergleichen lasst. 





Unsere Messung}| ZwickKeR*) | REVERDINS) JAFFE?) 


_E 
S56 


in 10-12 cm?/dyn | 16,134 0,09 | 16,8 40,04] 1581401 | 16,1 +0,3 























Die c,,-Konstante wurde zu (7,04 + 0,07) - 101! dyn/cm? bestimmt. 

Es zeigte sich wieder die Schwierigkeit der Bestimmung von ¢,. 
ahnlich wie im Falle von KD,PO, (vgl. 8. 818). Der Wert dieser 
Konstante betragt, je nach Auswertung ¢,, = (— 0,622 + 0,01)-101! 
dyn/cm? oder ¢y. = (— 0,36 + 0,01)-1072 dyn/em?. 


a a 


























Fig. 32. Fig. 33. 


Fig. 32 zeigt den entsprechenden Schnitt durch die Formfrequenz- 
fliche des KH,PO, berechnet aus unseren ¢,,- und Cgg-Werten fiir 
den Fall c,, = — 0,36-101! dyn/em?. 

Zum Vergleich ist derselbe Schnitt mit Hilfe der Zwicker’schen 
Werte (cy. = — Cgg) ausgerechnet und in Fig. 33 gezeichnet worden. 


Der geringe Einfluss einer starken Variation von c,, auf die 
Gestalt der Beugungsfigur ist daraus ersichtlich. 
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Die Beriicksichtigung des kleinen piezoelektrischen Einflusses 
von ms; zieht hier keine merkliche Korrektur nach sich. Die Auf- 
lésung des Systemes der korrekten Gleichungen (lla) bis (17a) 
fiihrt zu dem der Beziehung (46) entsprechenden Resultat: 


K? + Gg(1—O) = 0° ota pr! + <*#@ * 2 eral ; (48) 


Cag M36 


Daraus folgt, dass die Korrektur klein ist, weil m.; klein gegen mgg 
ist und am Curiepunkt keine Anomalie zeigt. Die Beriicksichtigung 
des m.;-Faktors fiihrt also keine neue Kopplung ein. 


7. Anhang 1. 


a) Rhombisches System. (Seignettesalz). Das Schema der Elasti- 
zitiétskonstanten ist 


Cy = 42 

Cio Cap 

Cig Cag 

0 0 

0 0 C55 

0 0 0 Cee 


Dementsprechend wird die Gleichung der Formfrequenzflache nach 
der Theorie von Furs und Lup.orr: 


(Kj ey, + K3 Cog + KG c55— 0m*) (Kj Cog + K3 Cop + K3 Cag— QW?) (Kj C55 + 
+ K3 C44. + K3 cg3— ow?) 
+ 2 KY KG KG (C12 + Ces) (Cos + Cas) (C13 + C55) 
— K3 K3 (Cog + Cqq)? (Ki Cy, + K3 C66 + K§¢55— ow?) — 
— KY K3 (C13 + C55)? (Kj Cog + KG Con + KG Cag — 0) — 
— KY EG (Cre + Coe)? (A755 + KG Cag + KG Cg3—0w*) = 0. — (50) 


wobei K,, K, und Kg die Komponenten des Wellezahlvektors in 
Richtung der kristallographischen Achsen a, b, c, @ die Dichte und 
w die Anregungskreisfrequenz bedeuten. 

Untersucht man die ebenen Schnitte dieser Formfrequenzflache 
senkrecht zu den kristallographischen Achsen, so erhalt man: 
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Beobachtung parallel zur a-Achse: Man setzt K, = 0 in Gleichung 
(50) und erhalt nach einfacher Umformung: 


(K3 Cog + K3 ¢55— Qe?) [ (K3 Cog + K3 Cy4— 9m?) (K3 Cy + K3 ¢33— 0?) 
“7 K3 K} (Cag + C4q)?] = 0. 


Der untersuchte Schnitt ist eine Kurve 6. Grades, die in diesem 
Falle in eine Ellipse: 

K3 Ces a Rk? C55 — ow? = 0 (51) 
und eine Kurve 4. Grades: 


(KB cop t+ K§ Cyq— 00”) (K3 Cyqt- KG Cgg— Om*) — K3 K3 (Cog +Cqq)? =0 (52) 


zerfallt. Warum die Ellipse (51) in der Beugungsfigur nicht erscheint, 
wird im Anhang 2 (S. 834) erklart. 

Aus den Achsenabschnitten von (52) ergeben sich die Elastizitits- 
konstanten nach den Formeln, die auf 8. 808 (3) angegeben sind. 


Beobachtung parallel zur b-Achse. Setzt man in Gleichung (50) 
K, = 0, so zerfallt der untersuchte Schnitt in eine Ellipse 


KY Cog + KG yy — ow = 0 (53) 

und eine Kurve 4. Grades 
(Kj ey, + K3 ¢55— Qe?) (Kj C55-+-K3 Cg3— ce) — Ki KG (C13 +¢55)* = 0. (54) 
Die Ellipse (53) tritt in der Beugungsfigur wiederum nicht auf: 


Sie hat die Intensitiét Null. Die Achsenabschnitte der Kurve (54) 
sind auf S. 808 unter (4) angegeben worden. 


Beobachtung parallel zur c-Achse. Es wird K; = 0 gesetzt. Man 
erhalt wieder eine nicht erscheinende Ellipse 


Kj C55 + K3 Cyy — ow? = 0 (55) 


und eine Kurve 4. Grades 


(KY ¢y. + K3 cgg— 00?) (KF Cg¢+K3 Cog— 0m”) — KZ K3 (Cy2+Cg) = 0, (56) 


deren Achsenabschnitte auf S. 808 unter (5) angegeben wurden. 
53 
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b) Kubisches System (NaClO,). 
Man hat nur drei von Null verschiedene elastische Konstanten 
gemiss dem Schema: 
tj te: t 9 0 
i { 2 0 0 
eg 0 0 
0 0 Cy O 
0 0 0 Cag 
0 0 0 0 


Die Gleichung der Formfrequenzfliche lautet dann: 


[Key + (K3 + K3) cag— ew?) [K3 ey, + (KZ + KG) cag — 9?) [KG + 
+ (Kj + KG) Cay— Qo?) + 
+2 Ki KS K3 (Cyp + Cag)? — 
—Kj K3 (Cyp + C4q)? [Ky Cy + (K3 + KG) cay — 9?] — 
— Ki K3 (Cra + C44)? [K3 C11 + (KY + KG) Cyy— em?] — 
— KY 3 (Cre + C44)? [3 Cu + (KY + KG) cag—om?] = 0. (58) 


Erfolgt die Beobachtung parallel zu irgendeiner der gleichwer- 
tigen kristallographischen Achsen (z. B. entsprechend K, = 0), so 
zerfallt der untersuchte Schnitt in einen Kreis 


(KE + K>) Cyy — 00? = 0 (59) 
der nicht erscheint, und eine Kurve 4. Grades: 
(K5 Cn t+K3 C4q— 9.0?) (K3 Cy + K3 Cqg— Qe?) — kK} K} (Cig +Cq4)?=0, (60) 


deren Achsenabschnitte auf 8. 815 unter (6) angegeben wurden. 


8. Anhang 2. 


a) Wir wollen hier das nicht Auftreten im Beugungsbild der 
Ellipse (51) im Falle der Beobachtung parallel zur a-Achse bei 
einem Seignettesalzkristall begriinden. 

Wir wissen, dass eine Beugungsfigur dadurch zustande kommt, 
dass die im Kristal] laufenden elastischen Wellen eine periodische 
Anderung der Brechungsindizes hervorrufen. 

Die optischen Eigenschaften eines anisotropen Kérpers werden 
bekanntlich durch das Indexellipsoid 


x 


a» —=1 (61) 


w=1 Nn 
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charakterisiert. Schneidet man dieses Ellipsoid mit einer zur Wellen- 
normale des Lichtes senkrechten Ebene, so geben die Halbachsen 
der Schnittellipse die Schwingungsrichtungen und Brechungs- 
indizes des ordentlichen und ausserordentlichen Strahles an. 

Ist der Kristall undeformiert, so ist das Indexellipsoid in allen 
Punkten dasselbe. Wird der Kristall hingegen inhomogen defor- 
miert, so werden die Indexellipsoide verschieden deformiert und 
gedreht. Im Falle des Durchganges einer elastischen Welle sind 
diese Deformationen der Indexellipsoide periodisch und bewirken 
die fiir die Beugung verantwortliche értliche Anderung der Bre- 
chungsindizes. Die Gleichung des Indexellipsoides im deformierten 
Zustand wird nunmehr: 


(62) 


wobei die a,, = a,, die sogenannten Polarisationskonstanten dar- 
stellen. 

Nach Pocxets?*) unterscheiden sich nun diese Konstanten von 
denen des undeformierten Zustandes durch Gréssen, die in 1. Na- 
herung lineare Funktionen der értlichen Deformationen sind, d.h. 


(63) 


Ou» ~ ) 0 fiir b+, 
und die p,,¢7gemiass dem Schema auf S. 821 leicht in die sonst mit 
Pix bezeichneten Pockel’schen elasto-optischen Konstanten um- 
zuschreiben sind. Von den sechs Gleichungen, die aus der Formel 
(68) zu gewinnen sind, geben dr2i die Anderungen der Langen der 
Ellipsoidachsen, drei die Anderungen der Orientierungen derselben 
im Raume an. 

Fiir Seignettesalz lautet das Schema der elasto-optischen Kon- 
stanten nach PockELs?%) : 


PussséPizwSs Ps 
Por Po Pes 
Psz Pas 
0 
0 
0 
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Durch Einfiihren der Wellenzahlwerte derjenigen elastischen 
Welle, welche die Ellipse (51) als Beugungsfigur erzeugen miéchte, 
in die Amplitudengleichung der Fues-Ludloff’schen Theorie kann 
man sich iiberzeugen, dass es sich um eine Transversalwelle handelt, 
die sich in der bc-Ebene fortpflanzt und in der a-Richtung schwingt. 
Sie ruft also die Schubdeformationen z, und «, hervor. Die Glei- 
chungen (63) werden demnach, ausfiihrlich geschrieben, wenn man 
auch das Schema (64) beriicksichtigt: 

a 1 1 
Ay, elie Ag9 _* 0, d33 i 0, (65) 
Ags = 9, Ag) = P55 Lz» Aye = Pog Ly - 


Somit wird die Gleichung (62) des durch diese Welle deformierten 
Indexellipsoides die folgende: 
mes 
or a + —y + (2 Pos 22) X13 + (2 Pos Ty) ty Zz = 1. (66) 


1 Ny 3 


Schneiden wir dieses Ellipsoid mit der zur a = 2,-Richtung senk- 

rechten Ebene, so erhalten wir die Schnittellipse: 

i ar 67 
n2 ' n? i an ( ) 

welche mit der entsprechenden des undeformierten Indexellipsoides 

(61) vollstandig iibereinstimmt. 

Der Brechungsindex des Seignettesalzes fiir eine Lichtwelle mit 
der Wellennormale parallel zur a-Achse wird also nicht durch eine 
elastische Welle beeinflusst, welche sich in der be-Ebene fortpflanzt 
und in der a-Richtung schwingt. Die entsprechende Beugungsfigur, 
die durch die Eliipse (51) gegeben ist, hat demnach iiberall die 
Intensitaét Null. 

b) Das Experiment zeigt eindeutig, wie auf S. 803 erwahnt wurde, 
dass bei gleicher Ultraschallintensitaét die Beugungsfigur von 
KH,PO, bei Durchstrahlung in der c-Richtung viel leichter er- 
scheint als diejenige bei Durchstrahlung in der a-Achse und als 
alle Beugungsbilder des Seignettesalzes. 

Wir begriinden dies wie folgt: Zeigt der untersuchte Kristall in 
der Beobachtungsrichtung keine natiirliche Doppelbrechung, ¢¢9 ist 
die Intensitaét des an einer Transversalwelle abgebeugten Lichtes 
viel grésser als wenn in der Beobachtungsrichtung eine natiirliche 
Doppelbrechung vorhanden ist. 

Wird namlich in einem Korper an einer Stelle eine Anderung An 
des Brechungsindex erzeugt, so ist die Intensitat des an dieser Stelle 
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abgebeugten Lichtes nach Brittovin*®®) direkt proportional dem 
Quadrat der Brechungsindexainderung: J = ¢ (dn)?, solange An 
sehr klein ist, sonst nach Raman und Natu?!) oder ExtTERMANN 
und WannieR*?) eine kompliziertere, monoton wachsende Funk- 
tion von An. W:r wollen diese Abhangigkeiten nicht naher unter- 
suchen und beschrainken uns auf das Studium der Brechungs- 
indexaénderung An. 


Wir betrachten zuerst den Fall, dass natiirliches, monochroma- 
tisches Licht in der c-Richtung eines KH,PO,-Kristalles ankomme. 
Im undeformierten Zustande des Kristalles ist der Querschnitt 
durch das Indexellipsoid senkrecht zum einfallenden Licht ein 
Kreis 

+ = a, (68) 


Wird nun der Kristall deformiert, so wird der betreffende Quer- 
schnitt eine Ellipse 


Ay, Ly + Age Xz + Wye Ly LZ, = 1, (69) 


wobei der Winkel g zwischen der z,-Achse und der Richtung &, 
der Ellipsenhalbachse durch 

_  2ay , 
wee~ Gy, — Ogg it 
gegeben ist. Dieser Winkel ist von der absoluten Grésse der Defor- 
mation unabhangig und im allgemeinen endlich. Man erzeugt damit 
eine Spannungsdoppelbrechung: Das urspriingliche natiirliche Licht 
wird partiell polarisiert. 


Die Halbachse der Ellipse (69) in der &,-Richtung ist 1//A,, 
wobei 





1 1 
Age = zr (ay1 + gg) + 2 V4 ais + (@y1— Gg)? « 1) 


Die Anderung des Kreisradius zur Grésse 1//Ay, ergibt nun die 
von der Deformation hervorgerufene Anderung 4n, des Brechungs- 
index. 


Diese Grésse kénnen wir leicht angeben, wenn wir annehmen, 
dass An,/n, <1 ist, was in der Praxis sicher erfiillt ist. Man erhalt 
dann fiir die Brechungsindexinderung der beiden Lichtkompo- 
nenten, die in Richtung ¢, und é, schwingen: 





1 1 1 
An, = ra (on—32) + (4x0 — =) + V4aiy + (ayy — a9)? . | (72) 
1 


1 





838 Franco Jona. 


Lassen wir nun durch den Kristall nur die Scherungswelle z, 
durchlaufen und beriicksichtigen, dass das Schema der elasto- 
optischen Konstanten des KH,PO, das folgende ist 


Piz —O 0 
0 0 
0 0 
Pu O 


0 Pas 
0 0 


so folgt daraus mit (63) sofort, dass 


1 1 
yy ——z =9, Agg— ae 0, Aye = Pes Ty. 
ny ny 


Damit reduziert sich die Formel (72) zu 
1 1 
| 4 n, | = 3" dye = > M Pes Ly- (74) 
Die Anderung des Brechungsindex ist also direkt proportional der 


Deformation. 


Nun untersuchen wir das analoge Problem bei Durchstrahlung 
des Seignéttesalzes in der a-Richtung mit natiirlichem, monochro- 
matischem Lichte. Im undeformierten Zustande ist der entspre- 
chende Querschnitt durch das Indexellipsoid 


x. 
(75) 


2 
Ne 


im deformierten Zustande 


wobei der Winkel # zwischen der alten z,-Achse und der neuen 
&,-Achse der deformierten Ellipse durch die Formel 


tg 29 — 2% 


eq — 33 


gegeben ist. Die Halbachsen der deformierten Ellipse (76) sind 
1/VA mit 





1 1 5 
A => (dgq + M33) + = V4 a5, + (dog — 3g)? 
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und die Anderungen der Brechungsindizes n, und ng fiir die Licht- 
komponenten in Richtung &, und &, 


; 2 
An,= 3 Nz cc 





2 
2 


1 te ; 
= ) + (4 ——=) 7 V4 G33 + (Age =a) | 
‘ (77) 





1 | 1 > 
Any = 75 (tua - ) + (a0 — 2) — VET Cera? | 


2 
& 3 


Lassen wir nur die reine Scherungswelle durchlaufen, welche die 
Deformation y, hervorruft, so folgt aus (63) und (64), dass 


1 1 
Gigs + = 0, 33 —-—> = 0, Ogg = Pay Y:- 
nN. Ng 


Danach werden obige Formeln (77): 
ts es 2 . Le 

Ana= ni] —( 7 a + V4 + ava) 
tut. 2 ] Pr r Ti 


3 





(78) 





Fiir optisch zweiachsige Kristalle gilt bei nicht zu schwacher Dop- 
pelbrechung 





i Ao Z od 
Osg— 993 a we — aie 


2 


ms Ng 


Die Entwicklung der Gleichungen (78) liefert dann allgemein 


: 
An,=> 2, =—;—_(u » = 2 oder 3) 


oder also 


(80) 


Der Faktor a,, jas stellt nach (79) eine sehr kleine 
n 


Grosse dar. Es veunltieath daraus, dass, bei gleicher Deformation, die 
Grésse Mn, der Formel (80) viel kleiner als die entsprechende 
Grésse An, der Formel (74) ist. 

c) Die Figuren 34 bis einschliesslich 40 gebea die Beugungsbilder 
eines Seignettesalzkristalles bei verschiedenen Temperaturen und 
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Durchstrahlung in Richtung der seignetteelektrischen a-Achse 
wieder. Wie ersichtlich, beobachtet man in der Nihe des unteren 
Curiepunktes bei steigender Temperatur immer unvollstandigere 
Beugungsbilder. Zuerst verschwinden die Beugungspunkte mit 
den gréssten Abstaénden von der die Symmetrieachse des Beu- 
gungsbildes bildenden Anregungsrichtung, bis nur noch ein schma- 
ler Teil der Beugungsfigur tibrigbleibt, der sich schliesslich auf 
Punkte in der Anregungsrichtung reduziert. Im Curiegebiet behalt 
das Bild letztere Form bei. Beim Uberschreiten des oberen Curie- 
punktes wiederholt sich der Vorgang in umgekehrter Richtung und 
bei noch héheren Temperaturen tritt wieder eine vollstandige, der 
bei tieferen Temperaturen erhaltenen ahnliche Beugungsfigur auf. 

Diese Erscheinung lasst sich etwa folgendermassen plausibel 
machen. Bekanntlich andert sich die Struktur des Seignettesalzes 
beim Uberschreiten der Curiepunkte, da der sonst rhombische 
Kristall im Curiegebiet monoklin wird. Entsprechend sollte die 
Auswertung der Beugungsfiguren im Curiegebiet eigentlich nicht 
nach den Formeln (8) bis (5) erfolgen, sondern es ware vielmehr 
die Formfrequenzflache fiir den monoklinen Kristall auszurechnen. 
Hierbei ist zu beachten, dass dem von Voice’) angegebenen Schema 
der elastischen Konstanten eines monoklinen Kristalls die allge- 
mein angenommene Konvention der Achsenbenennung zugrunde 
legt, waihrend speziell fiir das Seignettesalz eine besondere Kon- 
vention getroffen worden ist (vgl. auch Capy*4)). Das Schema der 
elastischen Konstanten fiir das monokline Seignettesalz erhalt man 
aus dem Voigt’schen durch eine Vertauschung der Indizes 1 und 3 
sowie 4 und 6 zu: 


C55 56 


Cse = 66 


Mit diesem Schema haben wir die Gleichung der Formfrequenz- 
flache des monoklinen Seignettesalzes ausgerechnet und folgende, 
fiir die Auswertung der Beugungsfiguren im Curiegebiet giiltigen 
Formeln der Achsenabschnitte abgeleitet: 
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Beobachtung parallel zur X-Achse: 





we ws 0 w? Cop + Cyq + V (Cop — Cag)? + 4 C8, 
V1.2 2 (Coe Cag — C34) 








weg 0 w? Cag + Cag + V (Cag — Cag)? + 424 
71,2 2 (C33 Cag — C3a) 





Beobachtung parallel zur Y-Achse: 
K? ie ew? 


“ Cy 








, — C55 + Cog — V (¢ss — Ce)? + 4 CB, 
a as 2 (C55 Cos — 8s) 








OF 0 w2 Cog + Cag — V (a3 — Cya)® + 4084 
+, 2 (C53 Cag — CHa) 


9 ow? 
ky =-— 


2 C55 


Beobachtung parallel zur Z-Achse: 
K2 m. . wo? 


Cy 








OO 0 os? C55 + Ogg + Vices — Coe)? + 4 C8e 
%, 


2 (C55 Cog — Ce) 








, 0 w? Cop + Cag — V (coo — C4q)? + 4 Cy 
4 2 (Coo Cag — CHa) 
ew? 


Yo Coe 


Die Umwandlung an den Curiepunkten bewirkt also das Auf- 
treten neuer elastischer Konstanten. Dabei ist der Einfluss der ¢;,- 
Konstante sicher nicht gross, weil die entsprechende Beugungs- 
figur keine merkliche Anderung aufweist. Weitaus wichtiger ist 
das Auftreten der Konstanten c,,, welche die Druckwellen z,, yy 
und z, mit der anomalen y -Welle koppeln. 

Es ist nun interessant, festzustellen, dass im Curiegebiet die von 
Longitudinalwellen hervorgerufene Beugungsfigur bei Durchstrah- 
lung in der a-Richtung verschwindet, wahrend die Beugungs- 
figuren bei Durchstrahlung in der b- und c-Richtung, sowohl ausser- 
halb wie auch innerhalb des Curiegebietes, vollstandig auftreten. 

Die von einer elastischen Welle hervorgerufene Brechungsindex- 
anderung 4n wird von der Umwandlung des Kristalls in die mono- 
kline Form fiir in der b- oder c-Richtung einfallendes Licht nicht, 
fiir Durchstrahlung in der a-Richtung aber wohl beeinflusst. 
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Wird z. B. eine z,-Welle durch den Kristall geschickt, so lautet 
die Gleichung des deformierten Indexellipsoides fiir das rhombische 
Seignettesalz 


1 1 1 
(Ge + Piste) t+ (Se + Paste ) B+ (<a + Pats) a3=1 (82) 
ae | Mg 7 : 


und fiir das monokline Seignettesalz (das Schema der elasto- 
optischen Konstanten ist analog demjenigen der elastischen Kon- 
stanten (81)): 


1 1 i 
Ge +Pi3 2) H+ Cy + Pass) +(e +P33 2.) th+ (paste) r3=1 (83) 
1 2 ! 3 


Daraus folgt, dass fiir Licht einfallend in der 2,-Richtung die 
»rhombische Schnittellipse durch die Gleichung 


1 1 
(;3 + Paes ) ai + (<2 + Poses ) a=1, 
1 3 
und die ,,zmonokline“‘ Schnittellipse ebenso durch 
1 2 1 ‘ 
(<3 + Pt ) ry + (<2 + Pss2s ) a =1 
1 3 
dargestellt wird. Da die Konstanten p,,; und p33 von der Umwand- 
lung kaum beeinflusst werden diirften, sind die beiden Ellipsen 
gleich und die Beugung andert sich nicht. 


Fir Licht einfallend in der z,-Richtung hingegen wird die Glei- 
chung der ,,rhombischen“ Schnittellipse 


/ 1 
(<a + Peat) a+ (<y + Poot) a5=1 
No Ng 
wiahrend die Gleichung der ,,monoklinen“ Schnittellipse lautet: 


(3 + Pass ) a5 + (a + Pax? | a5 + (2 pag 22) Lo tg = 1. 
No Ng 

Es ist also offensichtlich, dass die Umwandlung des Kristalles 
in die monokline Form die Beugung des Lichtes in der a-Richtung 
beeinflusst. Wichtig ist das Auftreten in der Gleichung der Schnitt- 
ellipse der elasto-optischen Konstante p43, die mit der anomalen 
Deformation y, in Zusammenhang steht. 

Nun sind leider die Werte der elasto-optischen Konstanten p;,, 
sowie ihres Verhaltens als Funktion der Temperatur im Curiegebiet, 
véllig unbekannt. Es besteht eine Méglichkeit, dass die Temperatur- 
abhangigkeit der Konstanten p,, fiir das Verhalten der Beugungs- 
figur bei Durchstrahlung in der a-Achse verantwortlich gemacht 
werden kénnen. Diese Vermutung kénnen wir aber, auf Grund der 
Unkenntnis der p;,, weder beweisen noch kontrollieren. 


* 
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Herrn Prof. Dr. P. Scuerrer, unter dessen Leitung diese Arbeit 
entstanden ist, médchte ich an dieser Stelle fiir sein forderndes 
Interesse meinen herzlichsten Dank aussprechen. 


Weiter gilt mein Dank Herrn Prof. Dr. L. Bergmann (Wetzlar), 
dessen viele briefliche Ratschlage fiir die Ausfiihrung der Versuche 
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Absolute Selection Rules for Meson Decay 
by D.C. Peaslee*, ETH. Ziirich (Switzerland) 


(18. VII. 1950) 


Introduction. 


The object of the following discussion is to determine a certain 
class of selection rules on the spontaneous decay of a meson, or a 
general system of any sort, into several end products. There are 
two classes of such rules: i) those depending on the explicit type 
of interaction assumed and on the order of the matrix element in- 
volved?) 2) 8) 4); ii) those depending only on the transformation 
properties of the wave functions for the initial and final states of 
the system, regardless of the intermediate states and the type of 
interaction®). The first class contains only “relative’’ selection 
rules, which can be removed by going to the next higher order 
in a perturbation theory calculation. In meson theory, where the 
perturbation approach is by no means certainly justified or rapidly 
convergent, these selection rules may have a very weak effect. The 
second class contains exclusively ‘‘absolute’’ selection rules, the 
validity of which does not depend on the strength of the coupling 
constant or any other details of the calculation. The important 
difference between relative and absolute selection rules has not 
been made clear in the literature, and they have often been treated 
as if they were implicitly equivalent. Therefore the object of the 
present paper is to explore the complete set of selection rules of 
class 11), so that any given selection rule may at once be classified 
as relative or absolute and accorded the appropriate amount of 
respect. 

The derivation is similar to that of reference 5 but is expressed 
in a simpler and more pictorial form, which can readily be gene- 
ralized to all possible cases. It turns out that selection rules exist 
only in the very simplest cases, as might be expected: when the 
final state is complex, it is generally possible to find a component 
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corresponding to any possible symmetry of the initial state. The 
derivation attempts to be plausible rather than rigorous, but follows 
exactly the same lines as could be used in a precise treatment. The 
outline followed is to discuss as examples some special cases, which 
happen to include most of the selection rules; with this as back- 
ground, it is then easy to generalize and see that there are few 
additional restrictions. 


1. Two-photon decay. 


As a first example, suppose that the final state consists of two 
photons. In the rest system of the original particle, they must have 
equal and opposite momenta, the direction of which can be defined 
as the z-axis. For convenience, consider all photons to be circularly 


(+z) rl 


polarized; then the final, two-photon wave function can be of 
4 types, illustrated in the diagram, where | and r signify left and 
right circularly polarized, and the capital letters L and R refer 
to the photon traveling in the + z direction. 


Now photons are emitted in states such that their component 
of angular momentum j, along the direction of propagation is 
always j, = + 1, regardless of the total angular momentum j carried 
by the photon; this 7, component is associated with the circular 
polarization of the quanta. The total z-component for both photons 
is thus J, = + 2 for rLZ and IR, as seen from the diagram, where 
the spins are parallel; and J, = 0 for rR and IL, where the spins 
of the two photons are opposed. Since the total angular momentum 
J of the system must remain a constant during the decay process, 
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we obtain a first lemma: (i) photon functions rL and IR occur 
only for J > 2, where J is the spin of the initial system. 

For further lemmas, it is desirable to combine the photon wave 
functions into symmetrical and antisymmetrical forms: 


Ot=rR+4+1L 2+=rL+IR 
0-=rR—IL 2-=rL—IR (1) 


where the numbers 0, 2 denote the lowest value of J for which the 
combination occurs. 

Now exchange the +z and —z directions by rotating about 
180°, so that all angles O measured from the z-axis are replaced 
by («—@). Under this transformation |~—L, r~— R, as may be 
seen by turning the previous diagram upside down. Then 0+, 0-, 2+ 
«— 0+, O-, 2+, respectively; but 2-<~——2-. Furthermore, since 
both J and J, are conserved throughout the reaction, the depend- 
ence of the original system on the angle @ is yJ#(0) = y)=? (0) 
where Y is a spherical harmonic; and the spherical harmonics have 
the property that y9*? (2 — 0) = (— 1)” y$*? (0). Thus we obtain 
a second lemma: (ii) only the 2~ photon function can occur for odd 
J; and only 0+, 0-, 2+ for even J. From (i) and (ii) the first selec- 
tion rule immediately follows: 


J = 1 is completely forbidden for two-photon decay. (I) 


That is, two-photon decay is forbidden for both vector and pseudo- 
vector mesons. 

A third lemma can be obtained from consideration of parity, 
which is also conserved from the intial to the final state. Under 
the parity transformation (2, y,z > —z, —y, —z) the wave func- 
tion of the original system is multiplied by P, where P= +1 
or — 1 according as the parity is even or odd; and the photon wave 
functions transform as 1<+— R, r<—~—L. The third lemma is 
therefore (iii) for systems of even parity, only the 0+, 2+ and 2- 
photon functions can occur; for systems of odd parity, only the 
0- photon functions can occur. From (ii) and (iii) comes a second 
selection rule: 


odd J, odd parity is forbidden for two-photon decay. (II) 


Rules (I) and (II) overlap only for J = 1, odd parity (vector meson). 

We may also consider the final photons as plane polarized, the 
correspondence to the circular polarization being given by L = 
P,+%P, = R*, l= pz—1ip, =1*, where the p, P are all real and 
may be symbolized as in the accompanying diagrams. 
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These photon wave functions are designated as || or | to indicate 
the relative orientation of the planes of polarization. In terms of 


(-pe:. ciation 4 
erhn «wag ak 
cpl + mca 


the previous photon wave functions, we have 
0+ = IL + rR = 2 Re {IL} = 2 (p,P, + pyPy) = || 
2+=2R, {rL} = 2 (pz Pz — py Py) = || 
0-=21,, {IL} =2 (p. Py—p, P.) = 1 
0+ =21,, {rL} =2 (pe Py + py Ps) = 1 (2) 


combining this with lemmas (ii) and (iii), we have a third rule 


for 2-photon decay, the photons are || for even J, even parity; they 
are | for even J, odd parity or odd J, even parity. (ITT) 


2. Three or more particle decay. 


It is next of interest to see how many photons must be present 
in the final state to permit decay of the systems forbidden for 
- two-photon decay. One can immediately guess that there will be 


"em 


e 
a 
no restrictions for more than two photons, from the following argu- 


ment: when only two photons are present, a very special symmetry 
obtains in the final system because the photons must have equal 
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and opposite momenta; when three or more photons are present, 
the necessity for this symmetry vanishes, and with it all the selec- 
tion rules. For example, consider three-photon decay in the center 
of mass system of the original particle; the z-axis of quantization 
is taken as the propagation direction of the first photon. Then this 
photon can have only 7, = + 1 for its angular inomentum compo- 
nents; the other two, however, can have 7, = 0, +1,.... +4, + 95 
if they are of total angular momenta 7, and 73. Thus there is no 
lemma corresponding to (i) above. 


Furthermore, since the total J, = 75, + 73, + 1 is conserved through- 
out the reaction, the wave function of the original system can 
have the angular dependence y}/ (0) where |M|< J. But on rever- 
sal of the z-axis, y3' (w — @) = (— 1)”*7y}" (@), so that both signs 
are possible for the original system under this rotation, and no 
selection rule exists corresponding to lemma (ii) above. 


The same is true for considerations of parity: the final photon 
state has a parity dependence given by yj! y™y™ but when (z, y, Z) 
>(—2, —y, —2) we have y™ >(—1) yy regardless of m. 
Therefore for any system of original spin « J, it is only necessary to 
be able to write the vector sum J = a + Ia + 3 so that 4; + Je + Js 
= {eq} to allow decay with {°"} parity. Such vector sums 


are always possible for any J, so that no parity selection rule (ii) 
exists, either. 


The consideration for three photons can obviously be repeated 
for any larger number; furthermore, they are also true if one or 
more of the photons in the final state are replaced by any other 
types of particle; thus we have the general conclusion 


the symmetry of the final state imposes no selection rules for the 
decay of a system into three or more particles of any type, including 
photons or other massless particles. There is only the general con- 
servation rule that the total number of half-odd spins in the initial 
and final states together must be even. (IV) 


Therefore the statement in reference 2 that three photon decay 
is forbidden for the pseudovector meson must be a “relative” selec- 
tion rule of class i) and not an absolute rule of class ii). One expects 
that three-photon decay is actually possible for the pseudovector 
meson, but that the first non-vanishing matrix element contains 
the nuclear coupling constant as g* rather than as g?. 
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3. Decay into two sealar particles. 


There remains only the question what selection rules, if any, arise 
when the final state consists of two particles, not both photons. 


a B 
Se 
(-@ (+2) 


In the center of gravity system they have equal and opposite mo- 
menta, taken to define the z-axis. Suppose first that the particles 
have intrinsic spin 0 and denote their wave functions by a and B, 
where the different letters indicate distinguishable types of wave 
functions, and the letters are capital or lower-case according to 
the direction along the z-axis, as before. 

The analysis for photons can be copied exactly. Both a and B 
have 7, = 0 (since the expansion of their wave functions in spherical 
harmonics contains only y? terms), so that for the whole system 
J >0O and there is no restriction like lemma (i). We form the 
symmetric and antisymmetric combinations 


gy, =aB + dA, g.-=aB—bA 


On rotation of the z-axis by 180°, a «— A, b<— B, so that thus (iv) 
even J decay by ,, odd J by g_. For the parity transformation, 
a«+>AP,, b<>BP,, where P, = P, and P, = P, are the internal 
parities of the respective particles, and can have the values +1. 
Thus 9g, «+> -+ P,P, px, and if the parity of the original system is 
P, the corresponding lemma is (v) the system decays by , accord- 
ing as PP,P, = +1. Since both (iv) and (v) must be compatible, 
they combine to yield the selection rule, 


decay into two spin 0 particles is allowed only if P(-1)J = P,P, (V) 


This rule has direct application in nuclear physics; consider for 
instance the photo-disintegration of a light nucleus of type A = 4n 
into an «-particle and A = 4 —4. Such nuclei have ground states 
of spin 0, even parity; thus P and J of the excited nucleus before 
emission of the «-particle will be determined by that of the y-ray. 
Now for electric multipole transitions P (— 1)7 = + 1 for magnetic 
multipole P(— 1)’ =—1; and since the internal parity of an 
a-particle is P, = + 1, rule (V) implies that if the residual nucleus 
has spin 0 and P, = 1 (which is likely), the y-ray transition must 
be electric multipole, and if the residual nucleus has spin 0 and 
P, =—1 (unlikely among low levels) the transition is magnetic. 
Thus the relative probability of magnetic multipole disintegration 
is especially low for these reactions. 
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Rule (V) can be further specialized if both particles are identical, 
a physically rather probable situation. In this case a = b, A = B, 
so that gy. =0 and we must have J = even according to (iv). 
Furthermore, P, = P;, so that P,P, = P,? =1, and thus P=1 
according to (v). Thus for this case 


decay into two identical spin 0 particles requires P=(-1)7 = +1 (Va) 


This last is the well-known selection rule for the decay of Be® into 
two «-particles. 


4. General two-particle decay. 


In general the possibility must be allowed that two of the par- 
ticles (either the two decay particles or the original system and one 
decay particle) have half-odd spins. For the present considerations, 
the transformation properties of such wave functions are sufficiently 
given by non-relativistic approximation in which the Pauli spin 
functions or their analogues for higher spins are employed. The two 
half-odd spins can be combined to give expressions with only inte- 
gral indices, as before. The particle momentum is taken along the 
z-axis, and the large and small letters are used for wave functions 
as in section 3. Now, however, each particle can have z-components 
of total angular momentum | 7,| < 8, where S is its intrinsic spin; 


B 


F on 
a (+2 





this comes from the y? of its orbital motion compounded with the 
intrinsic spin, which may have any component in the z-direction. 
Choose wave functions corresponding to a particular value m, = m4 
for |j,|, and distinguish the two possibilities of 7, = + m, as at 
and a-. Then from two essentially different wave functions a, b, 
with m,, m, + 0, form the 8 independent final wave functions 


rt = a? BY + AP he (2) 
where p, q = +. Now corresponding to lemma (i), we have for the 
original system 

J,=+|ma+™m| pq=+ 
J,=+|m,—m | pq=— (3) 
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For rotation of the z-axis, note that a*<—~ At, b+<— B* asis 
seen by rotating the diagram; thus p%%<> + y7?~%. To form 
invariant functions under this rotation, take 


Nor = (YA + yy?) and (y?*—y_?~% 
_ = (y??+ pr?) and (y??—y7?-%) (4) 


where y,,<->-+ x,, under the transformation. The wave function 
of the original system transforms as y¥? (@) <- (—1)/*¥# yz (a1 — @). 
Thus 7, , is associated with even and odd values of (J + J,), respec- 
tively. This is a very weak restriction, since for decay particles 
with non-zero spin J, can generally have several values; thus any 
value J can be associated with y,, or y,_ by choosing the appro- 
priate J,. 

Under parity transformation, a+ —+ P, A+, b+<~-+ P, B* so that 
pai + P, P, yt’. Using these three transformation properties, 
we can classify the wave functions (2) individually: 


J,=|m,+m,| =; J,=|m,—m, | =; 


‘t= (PET +E —yet=(yt-+y7t 








) ) 
tyht = (yt —y,) “4bt = (yp +95") 
) se (yo — 2") 
") 


7 =(yt*—yr 

*e- ~t-* +95") 6." +e (5) 

where ty and ~y are associated with the large (J+) and small (J>) 

values of J,, respectively, and under parity transformation 7?+<— 
m P aP b e* 

Consider the wave functions (5): there is in general no restriction 
on ~z since it is always possible to choose | m,— m, | equal to the 
minimum J that could be possessed by the decaying system (0 or 4), 
regardless of whether half-odd spins are present or not. The only 
exception occurs when the decay products are a photon and a spin 
0 particle. The photon is a transverse spin 1 particle, which has the 
special feature that m,= 1, but m, = 0 is excluded*). The scalar 
particle has only m, = 0 so that for this special case J- = 1, and 
~x% is associated only with J > 1 for the original system. The same 
is obviously true of +z, which leads to the trivial rule that 


for J=0, decay into a photon and a particle of spin 0 is forbidden (VI) 


*) It is true in general that no massless particle can have more than two indepen- 
dent spin components (cf. M. Frerz, Helv. Phys. Acta 12, 3 (1939), but these 
components are selected only by a specific rule for each case. For the photon, this 
rule is transversality; but in general it must be left indeterminate, so that massless 
and massive particles are treated here in the same way. 
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There are a few more restrictions on +y: (vi) it is forbidden for 
two photon decay if J < 2, for a photon and a half-odd particle 
if J < 3/2, for a photon and an integral spin particle if J < 1, 
for two half-odd particles if J < 1. Another restriction comes from 
the fact that if J* =0, then m, = m, = 0, so that a+ = a~ =a°, 
etc. From (2) and (4) it follows that (vii) for J, =0, ty?* =+yP> =0. 

None of these restrictions is sufficient to provide a new selection 
rule, since there is always one of the 8 wave functions that will 
be allowed for any given initial state. A new selection rule would 
be obtained only if the number of independent y were reduced. 
The most general way of achieving this is to assume both particles 
identical; then the initial system must, of course, have integral spin. 
Then we have a = b, A = B, and 


=e =6. =a (6) 
as may be seen by insertion in (2); and hence from (5) 


tyPo = tyP~ =-yPt =-xP- =0 (7) 


where P is now the parity of the original system, since P,P, = 
P? = 1. From (7) we have the immediate lemma: (viii) decay into 
two identical particles is permitted for odd parity only with ~y?-, 


for odd (J + J,) only with +y?*. Even with the reduction to 4 
independent x no selection rule is obtained from (vii) and (viii). 
Since this is the most restricted case outside of the special ones 
treated in the preceding sections, we have shown that 

no other selection rules besides I—VI exist. (VII) 


Of course the results for two-photon decay follow immediately 
from the general treatment of this section: one has only to notice 
that J, = 0, + 2, and lemmas (vi) and (viii) become equivalent to 
(I) and (II). In the notation of the present section, the wave func- 
tions of section 1 are 


P= tg» Pong (8) 
To obtain the results of section 3 for spin 0 particles, we have 
at = a~ = Q°, etc., and hence pt+ = yt- = y+ = py or hence 
*t=04, *g~=9- (9) 
and all other y’s vanish. 
The author wishes to thank Professor P. ScuerrerR for the 


hospitality of the Physikalisches Institut, and for the colloquium 
discussions which instigated the present study. 
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5. Summary. 


The spontaneous decay of a system has been examined to deter- 
mine the complete set of selection rules that do not depend on 
specific assumptions concerning the matrix elements involved. 
These rules are independent of the charge, mass, and intrinsic spin 
and parity of the particles involved, except as otherwise stated. 
They apply, of course, to any intermediate state as well as the 
final state of the system. In particular, the rules are 


) Two-photon decay is prohibited if J = 1. 

II) Two-photon decay is prohibited if J = odd, P = odd. 
III) Two-photon decay is || or | as P(-—1)¥ = +1. 

IV) Decay into two spin 0 particles requires P(—1)J = P, P;; 

if they are identical, P = (—1)7 = +1. 

V) Decay into a photon and a spin 0 particle is prohibited for J = 0. 
VI) All other decay processes are allowed, provided that there is 
an even total number of half-odd spins in the initial and final 
states. 


I 
I 
I 


Any other selection rules are relative, not absolute, and depend 
on detailed assumptions concerning the unobserved intermediate 
states. 
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Sont regus comme membres ordinaires: 
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en un lieu qui sera déterminé ultérieurement. 


Partie scientifique. 


Ansprechwahrscheinlichkeit eines Anthracen-Scintillationszahlers fiir 
Elektronen 


von O. Huser, F. HuMBEL, H. ScHNEIDER und W. Zint1 (ETH, Ziirich). 


Fiir viele Untersuchungen des radioaktiven Zerfalles ist es wiin- 
schenswert, Koinzidenzmessungen in einem Betaspektrometer aus- 
zufiihren. Verschiedene Autoren beniitzen dazu 2 Spektrometer 
diametral zu dem zu untersuchenden radioaktiven Priaparat, oder 
auch ein Scintillationsspektrometer fiir Koinzidenzen. Wenn man 
in einem Spektrometer ein zweites Zahlrohr einfach in der Niéhe der 
Quelle aufstellen wollte, um Koinzidenzexperimente zu machen, so 
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scheitert das daran, dass dieses Zahlrohr iibersteuert ist. Anders 
natiirlich, wenn man einen Scintillationszihler montiert, der 106 
Teilchen/sec zihlen kann. Wir haben damit einige Koinzidenz- 
experimente ausgefiihrt, und es hat sich gezeigt, dass diese Anord- 
nung fiir 6 — f-Koinzidenzen sehr geeignet ist. Will man diese 
quantitativ auswerten, so ist es nétig, die absolute Ansprech- 
wahrscheinlichkeit ¢ (Hg) des Anthracen-Scintillationszahlers zu be- 
stimmen. Obwohl die hier angegebenen numerischen Werte sich nur 
auf unsere Apparatur beziehen, ist die dazu beniitzte Methode all- 
gemein anwendbar. Mit einem diinnwandigen Zahlrohr (Formwar- 
fenster von 0,1 mgr/cm? und 1 cm grosser Offnung) wird das Beta- 


Elektronenenergie 
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Fig. 1. 
Ansprechwahrscheinlichkeit eines Anthracen-Scintillationszahlers fiir Elektronen. 


spektrum eines Co®-Praparates in einem Linsenspektrometer aus- 
gemessen; dabei wird die gemessene Stosszahl auf die Zahlrohr- 
verluste infolge Totzeit und der Ansprechwahrscheinlichkeit von 
92% fiir Elektronen korrigiert. Die Absorption in der Zaéhlrohrfolie 
kann fiir die hier in Frage kommenden Energien vernachlassigt 
werden. Nachher wird in identischer Geometrie das Spektrum mit 
dem Scintillationszihler gemessen. Da das Magnetfeld des Spektro- 
graphen stérend auf den 1P21 Multiplier wirkt, wurde ein Lucitstab 
von 280 mm Linge und 14mm Durchmesser als Lichtleiter ver- 
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wendet. Als Anthracenkristall diente ein gut durchsichtiges Scheib- 
chen von 1,5 mm Dicke, das von einer Silberfolie von 0,23 mgr/em? 
als Reflektor bedeckt war. Die Impulse des 1P21 (860 Volt, T’ = 3°C) 
wurden 8200fach verstirkt und dann iiber einen Diskriminator dem 
Scale zugefiihrt. Die Risetime des Verstirkers war 6- 10-8 sec, 
seine Bandbreite 0,1—5 MHz. Durch Vergleich der gemessenen 
Stosszahlen des Multipliers sowie des Zahlrohres ergibt sich direkt 
die absolute Ansprechwahrscheinlichkeit des Scintillationsziahlers. 
Figur 1 zeigt diese Ansprechwahrscheinlichkeit als Funktion der 
Stosshohe fiir verschiedene Elektronenenergien. Ebenfalls eingetra- 
gen ist der Verlauf des Nulleffektes, der bei unserer Anordnung 
bei der Diskriminatorstellung von 5 Volt 10 Stésse pro Sekunde 


g ae 
ad Stosshohe in Volt 


Elektronenenergie 








50 100 150 20 0 250 Kev. 
Fig. 2. 
Ansprechwahrscheinlichkeit eines Anthracen-Scintillationszahlers fiir Elektronen. 


betragt. Diese Kurvenscharen kénnen im Bereich von 40 bis 
etwa 200 KeV dazu benutzt werden, um aus der Stosshéhever- 
teilungskurve monochromatischer Elektronen auf deren ungefahre 
Energie zu schliessen. In Figur 2 ist die Ansprechwahrscheinlich- 
keit als Funktion der Elektronenenergie dargestellt mit verschiede- 
nen Stosshéheeinstellungen als Parameter. Daraus ersieht man, dass 
der Scirtillationszihler ein nicht zu unterschatzendes Hilfsmittel 
darstellt, um selbst weiche Elektronen mit grosser Ansprechwahr- 
scheinlichkeit nachzuweisen. Durch kihlen der 1P21 und Betrieb 
bei héheren Spannungen kénnte diese Ansprechwahrscheinlichkeit 
fiir kleine Energien noch erheblich gesteigert werden. 
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Die Richtungsverteilung der im Prozess Li’? (p, y) Be® emittierten Gamma- 
strahlung und die Anregungszustande von Be® 


von H. Nasuoxz, P. Stott und H. WAFFLER (ETH. Ziirich). 


1. Drehimpuls und Paritat des 17,6 MeV-Niveaus. 


Der Kern Be® nimmt unter den leichtesten Kernen insofern eine 
Sonderstellung ein, als er keine stabilen Zustande besitzt. Sowohl 
sein Grundzustand als auch der erste, um rund 3 MeV héher liegende 
Anregungszustand sind labil in bezug auf einen Zerfall in zwei a- 
Teilchen. Andersartig verhalt sich dagegen das héchste, 17,6 MeV 
iiber dem Grundzustand gelegene Anregungsniveau, welches beim 
Resonanzeinfang von Protonen in Li’ (488 keV-Resonanz) entsteht. 
Zwischen diesem und den beiden erstgenannten Zustanden finden 
Ubergiinge unter Emission von elektromagnetischer Strahlung (hy = 
17,6 bzw. 14,6 MeV) statt. Nun ist bei Atomkernen die Emission 
von Teilchen, sofern sie energetisch méglich ist, bei weitem wahr- 
scheinlicher, als die Aussendung von Strahlung. Das Auftreten 
der Lithium-Gammastrahlung kann deshalb nur durch ein fiir den 
17,6 MeV-Zustand des Be® geltendes Auswahlverbot beziiglich des 
Zerfalls in zwei «-Teilchen erklart werden. Der «-Zerfall ist bekannt- 
lich verboten, wenn der betreffende Zustand entweder eine ungerad- 
zahlige Drehimpulsquantenzahl (J = 1, 3, ...) oder ungerade Pari- 
tat (oder auch beide genannten Eigenschaften zugleich) besitzt. 
Auf die Paritaét des 17,6 MeV-Niveaus kann nun aus der Richtungs- 
verteilung der Lithiumgammastrahlung geschlossen werden. Diese 
Richtungsverteilung muss namlich véllig isotrop sein, wenn nur die 
S-Welle des einfallenden Protonenstromes am Resonanzeinfang be- 
teiligt ist. Da der Grundzustand von Li? ungerade, die S-Welle da- 
gegen gerade Paritat besitzt, so muss in diesem Fall das 17,6 MeV- 
Niveau ungerade Paritat aufweisen. Wird dagegen der Resonanz- 
einfang durch die P-Welle hervorgerufen, so folgt daraus fiir das 
17,6 MeV-Niveau gerade Paritat. In diesem Fall braucht die Rich- 
tungsverteilung der Lithiumgammastrahlung nicht mehr isotrop 
za sein. Diese Uberlegung zeigt, dass das Auftreten einer Aniso- 
tropie fiir eine der beiden Komponenten (17,6 bzw. 14,6 MeV) eine 
gerade Paritaét des 17,6 MeV-Niveaus bedingt. 

Die Richtungsverteilung der unzerlegten Lithiumgammastrahlung 
wurde von AGENO und anderen?) sowie auch von Devons und Hine?) 
untersucht. AGENo und Mitarbeiter fanden innerhalb der Mess- 


1) M. AcEno, E. Amatpt, D. BocotarELui und G.C. TraBaccal, Ric. Scient. 19, 
139 (1941). 
*) Devons und M. G. N. Hinz, Proc. Roy. Soc. 199, 56 (1949). 
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genauigkeit Isotropie. Die sorgfaltigen Messungen von DEvons und 
Hine ergaben dagegen eine schwache, aber deutliche Asymmetrie 
der Strahlung von der Form J (9) = 1+0,05 cos O (dickes Lithium- 
praparat, O = Winkel zwischen der Richtung des einfallenden Pro- 
tons und der Emissionsrichtung des Gamma- Quants). 

Da nun die 17,6 MeV-Komponente intensititsmiassig den Haupt- 
anteil der gesamten Strahlung ausmacht, so kann aus diesen 
Messungen noch kein eindeutiger Schluss auf die Richtungsver- 
teilung der 14,6 MeV-Komponente gezogen werden. 

Im ersten Teil der vorliegenden Untersuchung wiederholten wir 
im wesentlichen die Experimente der obengenannten Autoren. Die 
schnellen Protonen (Energie 500 keV) wurden mittels der schon 
friiher beschriebenen Kernumwandlungsanlage erzeugt. Die Dicke 
der Lithiumtarget betrug zirka 0,1 mm, so dass die Protonen darin 
vollstandig absorbiert wurden. Die in einem Sekundirstrahler von 
15 mm Aluminium von der Primirstrahlung ausgelésten Elektronen 
wurden mit 2 in Koinzidenz geschalteten diinnwandigen Al-Zahl- 
rohren registriert. Zur Unterdriickung der Streustrahlung war zwi- 
schen die Zahlrohre ein 8 mm dicker Al-Absorber eingeschaltet. 
Unsere Messungen bestitigen im wesentlichen die Ergebnisse von 
Devons und Hine. Die maximale Asymmetrie der unzerlegten 
Strahlung betragt J (0°)/J (135°) = 1,09 + 0,02. 

Um die Richtungsverteilung der beiden Komponenten einzeln zu 
erhalten, beniitzten wir die Kernphotospaltung des Kohlenstoffs: 
C12 (y, a) 2a. Diese Reaktion erfordert eine Mindestenergie von 
7,3 MeV, fiir die Totalenergie der drei «-Teilchen verbleiben also 
noch 10,3 bzw. 7,3 MeV. Diese «-Teilchen lassen sich bequem in der 
photographischen Platte nachweisen: die am Kohlenstoff der Ge- 
latine angreifende Reaktion liefert einen charakteristischen ,,Stern*, 
aus dessen Grésse direkt auf die Energie des die Spaltung bewir- 
kenden Quants geschlossen werden kann. Wir haben Kodak NT la 
Platten (Schichtdicke 200 ~) unter den Winkeln 0 = 0°, 45°, 90°, 
135° wahrend 60 Stunden der Lithiumgammastrahlung ausgesetzt. 
Auf rund 40 cm? Plattenflaiche entfielen 1600 ,,Kohlenstoffsterne“. 
In Figur 1 ist die Anzahl der Sterne gegen ihre Energie fiir die 
verschiedenen Werte von @ aufgetragen. 

Die Blockdiagramme vermitteln ein Bild der spektralen Inten- 
sitatsverteilung der Lithiumgammastrahlung. Zum Vergleich ist die 
von WALKER und Mc DanrtEz’) mit Hilfe eines Paarspektrographen 
gemessene Verteilung (90 ~ 40°) ebenfalls eingezeichnet. Die Kur- 
ven lassen deutlich eine starke Anisotropie im Intensitatsverhialtnis 


3) R. L. WALKER und B. D. Mc DaniEt, Phys. Rev. 74, 315 (1948). 
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J (14,6)/J (17,6) erkennen, welche in Anbetracht der angenaherten 
Isotropic der unzerlegten Strahlung offenbar die intensitits- 
schwichere 14,6 MeV-Komponente als Ursache hat. Die deutliche 
Anisotropie dieser Komponente schliesst eine S-Welle fiir den Re- 
sonanzeinfang eindeutig aus. Es kommt somit (wenn man von 
héheren, entsprechend schwacher zur Geltung kommenden Par- 


'7.6 MeV 


Walker und Mc Danie! 








70 Wt MeV 


45° 
215 Sterne 633 Steme 
(ong Re hng 
we yee =I+2h 
Cohn ° MOhyng 





56 78 9 10 Whit 5 6 7 oS WOH RMVEG 78 9 WH Me! 
Fig. 1. 
Energieverteilung der Kohlenstoffsterne unter verschiedenen Winkeln. 
Fig. 1a. Schema der Anordnung zur Bestrahlung: 
P Protonenstahl, y Gammaquant, Ph Photoplatte. 


tialwellen absieht) nur die P-Welle fiir den Resonanzeinfang in 
Frage, womit die gerade Paritat des 17,6 MeV-Niveaus sichergestellt 
ist. Damit der «-Zerfall fiir dieses Niveau verboten bleibt, muss es 
also ungeradzahligen Drehimpuls J haben. Der grésstmégliche 
Wert von J betragt in diesem Fall 8, das 17,6 MeV-Niveau ist 
somit charakterisiert durch die Gréssen 


J = 1 (oder J = 3); gerade Paritiat. 
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Die Energieverteilung Fig. 1 der Sterne entspricht infolge des 
Beitrags gestreuter Gamma-Quanten nicht genau einer Gausskurve. 
Fiir eine vorlaufige Analyse wurden alle Sterne mit Energien 


3 
ia 2 Eaz<11,3 MeV der 17,6 MeV-Komponente, diejenigen mit 


<¥ Ea < 8,4 MeV der 14,6 MeV-Komponente zugeordnet. Die 


auf dn Weise erhaltenen, in Fig. 1 angegebenen Zahlen liefern 
noch nicht das wirkliche Verhaltnis der Anzahl Quanten, da sie den 
energieabhangigen Wirkungsquerschnitt o der Kohlenstoffspaltung 
enthalten. Dagegen ist das Verhiltnis 


(J +o). 4,6 (J -o)146 ; = 
om | | aaron ae 22 + 0-4 (mittlerer Fehler) 
vom Wirkungsquerschnitt unabhiangig. 

Den Schluss, dass der hier diskutierte Resonanzeinfang durch 
eine P-Welle bewirkt wird, haben auch Conen und Curisty‘) aus 
Streuversuchen an Li’ gezogen. Curisty berechnet auf Grund 
dieser Annahme fiir 9 = 0° und 9 = 90° das Intensitatsverhaltnis 
[(J(14)/J(17) Jono = 4%; baw. [J(14)/J(17) ]o=o0 = 14. Daraus ergibt 
sich fiir den oben definierten Quotienten 2 = 2, was innerhalb der 
Fehlergrenzen mit unserem experimentellen Wert iibereinstimmt. 


2. Die Energieverteilung der im Prozess C1? (y, x) 2a emittierten 
Alpha-Teilchen®). 


In Figur 2 ist die Energieverteilung der einzelnen, aus Kohlen- 
stoffsternen mit gleicher Gesamtenergie stammenden Alpha- 
Teilchen aufgetragen. Diese Verteilung hat eine gewisse Ahnlich- 
keit mit derjenigen, welche man aus der Reaktion B1(p, a) 2a 
erhalt®). Auch hier tritt ein ausgeprigtes Maximum bei 4,8 MeV 
auf, welches durch das erste, aus dem hochangeregten C1? emit- 
tierte «-Teilchen hervorgerufen wird, wobei der Restkern Be® im 
3 MeV-Niveau zuriickbleibt. Besteht nun keine Richtungskorrela- 
tion zwischen dem ersten «-Teilchen und dem zerfallenden Be, so 
miissen, wie die Rechnung zeigt’), die aus dem Be® stammenden 


4) E.R.ConEn, Bull. Am. Phys. Soc. Nr. 2 (1949), Abstr. E. 8; R. F. Curisty, 
ebenda Abstr. E. 9. 

5) Zu einer theoretischen Diskussion des Mechanismus der Kohlenstoffspaltung 
siehe auch V. L. TELEGDI und M. Verps, H. P. A. 22, 380 (1949). 

8) P. J. Dez und C. W. Girsert, Proc. Roy. Soc. 154, 279 (1936). 

7) H. A. Betue, Rev. mod. Phys. 9, 217 (1937). 
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a-Teilchen (d. h. 2/8 der Gesamtzahl) eine kontinuierliche 
Energieverteilung mit den Grenzen 0,01 bzw. 5,8 MeV aufweisen. 
Im Falle der Reaktion B!! (p, «) 2 wurde auch tatsiachlich eine 
solche Verteilung beobachtet, dagegen zeigt unsere Kurve eine 
davon abweichende Form. Man wire versucht, zur Erklarung des 
sekundiren Maximums bei 1 MeV ein weiteres Niveau, in welchem 
der Restkern Be® nach der Emission des ersten «-Teilchens zurtick- 
bleiben kénnte, anzunehmen. Dieses miisste bei etwa 9 MeV legen, 


150 : 


N 


176 MeV-Homponente 
1200 Sterne 








14,6 MeV —Komponente 
150 Sterne 





4 5 Mel 
Fig. 2. 
Energieverteilung der Einzelspuren. 
(N = Anzahl «-Teilchen pro 0,1 MeV-Intervali.) 


um eine «-Linie bei 1 MeV zu liefern. Allein im Falle der 14,6 MeV- 
Komponente reicht die verfiigbare Energie nicht mehr aus, um 
dieses Niveau zu erreichen, so dass das hier ebenfalls auftretende 
zweite Maximum bei 0,6 MeV sich nicht auf diese Weise erkli- 
ren lasst. Es scheint, als ob die Annahmen, welche zu einer wider- 
spruchsfreien Erklarung der Reaktion B1 (p,«)2« fiihren, im 
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Falle der Kohlenstoffspaltung nicht ausreichen. Wir hoffen, durch 
eine Analyse der Winkelverteilung der Spaltprodukte weitere Auf- 
schliisse tiber den Mechanismus dieser Photoreaktion und damit auch 
iiber die Eigenschaften des Be® zu gewinnen. 


Objection possible 4 une théorie de la lumiére 


par ANDRE MERCIER (Berne). 


On peut établir une distinction entre les corpuscules élémentaires 
dont la masse au repos est nulle et ceux dont la masse ne l’est pas*). 
En d’autres termes on ne peut pas considérer la masse comme une 
parameétre m et passer a la limite m —> 0. Cette distinction, reconnue 
tout d’abord dans l’ordre relativiste, a lieu également — par corre- 
lation — dans I’ordre statistique, aussi bien dans le cas de l’existence 
que dans celui de ]’absence de self-contrainte?). KEBERLE démontre 
que, des corpuscules élémentaires, seuls ceux qui ont une masse nulle 
(et qui sont appelés corpuscules-lumiére) échappent a la régle 
d’exclusion, tandis que ceux qui ont une masse non-nulle (corpus- 
cules-matiére) y sont soumis. 

Les corpuscules-lumiére sont ceux qui actualisent les oscillateurs 
quantifiés. On ne connait que les photons qui en aient les propriétés. 

Bien que des particules composées d’une paire (ou de plusieurs 
paires) de corpuscules-matiére soient soumises 4 la statistique de 
Boss et possédent un spin entier, elles sont dépourvues de proprié- 
tés importantes généralement attribuées aux photons, 4 savoir, une 
fréquence mesurable et la capacité de former, dans une enceinte, 
une composante thermodynamique pour un intervalle infinitésimal 
de la fréquence. En effet, le fait qu’elles sont composées leur donnent 
des degrés de liberté internes qui, aussit6t qu’ils se manifestent (de 
maniéres diverses dans les diverses particules), rendent illusoire la 
définition d’une oscillation propre et détruisent l’appartenance a 
une composante thermodynamique. 

Dans ces conditions, le photon doit étre considéré comme une 
particule élémentaire non soumise 4 la régle d’exclusion, 4 moins 
qu’on lui attribue une masse au repos finie, si petite soit-elle, 
auquel cas c’est une particule composée de spin entier dans la 
statistique de Bos, mais incapable de contribuer 4 la construction 


1) Ep. Keserxe, Archives des Sciences 3, 271 (1950). 
2) Pour la définition de la self-contrainte, voir A. MERCIER et Ep. KEBERLE, 
Archives des Sciences 3, 235 (1950). 
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d’un oscillateur de PLanck, et cette derniére constatation est une 
objection grave a une théorie de la lumiére, car de tels photons 
n’auraient pas une fréquence mesurable, donc leur champ (électro- 
magnétique) ne serait pas physiquement réel, et aucun équilibre ne 
pourrait s’établir entre des photons pareils de méme fréquence, 
contrairement 4 une loi de Krrcunorr. 


Grundlagen zur genaherten Berechnung elektromagnetischer Hohlraum- 
schwingungen 


von Hans J. MAnLy (Basel). 


Wenn man hoffen kann, ein Eigenwertproblem exakt lésen zu k6én- 
nen, so formuliert man es am besten als Differentialgleichung mit 
den zugehérigen Neben- und Randbedingungen. Ist man aber zur 
Anwendung von Ndherungsverfahren gezwungen, so bildet die For- 
mulierung als Variationsproblem den besten Ausgangspunkt?). Na- 
tiirlich miissen die Lésungen dieses Variationsproblems denselben 
Randbedingungen geniigen, es ist aber fiir die Naherungsverfahren 
wichtig, ob sich diese aus dem Variationsprohlem von selbst ergeben 
(natiirliche Randbedingungen), oder ob es sich um ,,Zwangsbedin- 
gungen‘ handelt, welchen die zum Variationsproblem zugelassenen 
Vergleichsfunktionen a priori gehorchen miissen. 

Fiir die elektromagnetischen Schwingungen in einem Hohlraum, 
der von einem idealen Leiter umschlossen ist, ergibt sich, nach Ein- 
fiihrung periodischer Felder in die Maxwellschen Gleichungen, das 
folgende Gleichungssystem : 


rot H=a/cE; rot E=a/cH (1) 
div §=0; div €=0 (2) 


im Hohlraum (G): 
am Rande (J’): Div § = 0; Rot € = 0 (3) 


(1) ist die eigentliche Differentialgleichung, aus der sich natiirlich 
entweder € oder § eliminieren lisst. (2) ergibt sich nur dann aus 
(1), wenn w +0; andernfalls handelt es sich um eine wesentliche 
Nebenbedingung. Da im Leiter € = § = 0, so besagt die Randbe- 
dingung (3): Die Normalkomponente von § und die Tangentialkom- 
ponenten von € miissen am Rande verschwinden. 


1) Vgl. die Dissertation des Verfassers: ,,Die geniherte Berechnung von Eigen- 
werten elastischer Schwingungen anisotroper Kérper“, Erg. der exakten Naturw. 
XXIV (erscheint Anfang 1951). 
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Die Untersuchung des entsprechenden Variationsproblems: 


2 
J (rot o| as is | fiir alle zugelassenen 


= (= ; ) Vergleichsfunktionen 
/ jvj2?d 8 " stationdr zu machen 
g 


L [v] = +4 


hat nun folgendes ergeben: 


1. Lasst man zu diesem Variationsproblem nur solche Funktionen 
zu, welche den Zwangsbedingungen div v = 0 in G und Div »v = 0 
auf J" geniigen, so erhalt man dieselben Eigenwerte wie in (1) — (3) 
und v stimmt mit § iiberein. 

2. Verlangt man von pv keinerlei Rand- und Nebenbedingungen, 
so gilt fiir die positiven Eigenwerte dasselbe wie unter 1., aber aus- 
serdem sind alle wirbelfreien v Lésungen von (4) mit L[v] = 0. 

3. Unterwirft man v den Zwangsbedingungen: div v = 0 in G und 
Rot v = 0 auf J’, so erhalt man wiederum dieselben Eigenwerte, wie 
in (1) — (3), aber v stimmt nun mit € iiberein. 

4. Verlangt man endlich nur die Erfiillung der Randbedingung 
Rot v = 0, so sind ausserdem alle wirbelfreien v, welche dieser 
Randbedingung geniigen, Lésungen von (4) mit L[v] = 0. 

Fir Naherungsrechnungen bedeutet dies zum Beispiel: 


1. Will man mit Hilfe des Ritzschen Verfahrens obere Schranken 
fiir die ersten Eigenwerte berechnen, so miissen die Koordinaten- 
funktionen im Grundgebiet divergenzfrei sein und am Rande einer 
der beiden Randbedingungen: Div v = 0 oder Rot »v = 0 geniigen. 

2. Giinstiger ist die Situation fiir die Stérungsrechnung: Kennt 
man zum Beispiel die exakte Lésung €, ) des Eigenwertproblems 
fiir ein (geometrisch einfacheres) Gebiet 6», das sich von dem vor- 
liegenden Gebiet 6, fiir welches man die Eigenwerte wenigstens an- 
genihert berechnen méchte, nur wenig unterscheidet, so ist der 
entsprechende ,,gestérte Eigenwert® in erster Naherung durch 


[|rot §,\? dS [Gras 
/ 2) 


wt = (5) 
co fisitas = figitas 
g g 





gegeben, auch wenn weder G, noch §, den Randbedingungen auf 
dem Rande von © geniigen. 
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Cireuit antironfleur pour les alimentations tous courants 


par W. PorpEeLBavum (Lausanne). 


Les tendances modernes dans la construction des appareils élec- 
troniques sont caractérisées par la réduction du poids, du volume 
et du prix. Méme pour les instruments de mesure, |’emploi de lampes 
combinées (derniérement de la combinaison tétrode-redresseuse), de 
l’alimentation sans transformateur et du filtrage RC — par résistance 
et capacité — est devenu courant. 

Toutefois le filtrage RC a été limité & des appareils ayant une 
faible consommation de courant, l’absence de ronflement exigeant 
une valeur de la résistance prohibitive (& cause des chutes des ten- 
sions anodiques) si la consommation dépasse quelques mA. 


A R 
zl 








C, 











C; 
= 


Fig. 1. 
Dispositif antironfleur LP 5003. Brevet dép. 


Or il est possible d’étendre le filtrage RC méme a des appareils 
consommant plusieurs dizaines de mA en restreignant la qualité du 
filtrage (R de l’ordre de 500 2 au lieu de 10 K Q) et en éliminant 
le ronflement introduit par un dispositif électronique approprié. 
Une réalisation possible — qui n’utilise pas de tube supplémentaire 
— est indiquée dans la figure. 

Le circuit PC,C, permet d’injecter une fraction choisie de l’ondu- 
lation en A sur la grille-écran de la préamplificatrice, la tension 
continue de ce tube étant fournie par un filtre supplémentaire R,C 
et élément C, du diviseur de tension capacitif C,C, servant en 
méme temps au découplage. Certaines conditions de déphasage étant 
remplies, l’ondulation arrive sur la grille du tube final en opposition 
de phase au ronflement en A et produit ainsi une compensation. 
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Il importe de constater que la distorsion introduite par la pré- 
amplificatrice (transmodulation, la pente variant avec la tension 
de la grille-écran) est négligeable, comme le montrent aussi les 
mesures. Cela n’est pas vrai de la distorsion 6 dans le tube final 
(intermodulation, le point de fonctionnement variant avec l’ondu- 
lation appliquée a la grille), donnée pour une tétrode — a 2¢ har- 
monique négligeable — par 

7s 
_ eo 
42 8 
ot. S, v,, n et V désignent respectivement la pente, la tension 
grille, le rapport ondulation/signal et l’amplitude du signal. C’est 
cette intermodulation qui fixe l’ondulation maximum que |’on peut 
compenser pour une distorsion donnée. 

L’application du dispositif 4 un amplificateur BF de 2 W dont 
la distorsion ne dépasse pas 7% a permis de réduire le poids total 
(avec le transformateur de sortie) 4 900 g. 


n V2 , 


Zur Frage der Abbildung von Atomabstanden im Elektronen-Mikroskop 


von L. WEGMANN (Ziirich). 


Das Auflésungsvermégen des Elektronen-Mikroskopes hat heute 
seine theoretische untere Grenze beinahe erreicht. Mit 10—20 AE 
ist jedoch der grosse Bereich der Molekiil- und Atomgefiige immer 
noch nicht abzubilden. Die Forschung strebt deshalb darnach, das 
Auflésungsvermégen weiter zu verbessern, 

Die prinzipiellen Schwierigkeiten liegen hauptsachlich in der 
spharischen Aberration der Elektronenlinsen, welche zur Beschrin- 
kung auf kleine Objektivéffnungen zwingt. Da der Beugungsfehler . 
mit der Objektiv-Apertur wichst, wird das optimale Auflésungs- 
vermégen ungefihr dort erreicht, wo die Summe der Fehler ein 
Minimum wird. Aus 


A 
AB= 35 


fiir den Beugungsfehler, und 
AS = C;: w’ 


fiir den sphiarischen Fehler ergibt sich 


4 , > 
@ opt. = / 20; 
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Dieser Wert fiir die optimale Apertur wird bei A = 5- 10-1 cm 
und C, = 7,5 em (Triib-Tauber-Objektiv) ungefahr 2,4 - 10-3. 

Fiir die Abbildung von Atomabstinden miisste w mindestens 
10mal grésser sein. Dies verlangt eine spharische Korrektur der 
Elektronenlinse. Dafiir smd 3 Wege méglich und auf ihre Eignung 
bereits néher untersucht: 


1. Verinderung der Linseneigenschaften wihrend des Durch- 
ganges der Elektronen, mit Hilfe rasch veranderlicher Felder, 

2. die Einfiihrung einer Raumladung und 

3. die Abbildung durch nicht rotations-symmetrische Elemente. 


Ein weiterer Vorschlag von GagBor regt die elektronenoptische 
Aufnahme des Beugungsbildes eines Objektes an. Dieses Beugungs- 
bild soll lichtoptisch verarbeitet werden, bei welcher Gelegenheit 
das Bild von den geometrischen Fehlern wieder befreit werden kann. 
Voraussetzung fiir diese Art Bilderzeugung ist beste Koharenz der 
Beleuchtung, das heisst sehr kleine Beleuchtungsapertur und damit 
Belichtungszeiten von ungefahr 1 Stunde. 

Es ist nun méglich, bei solchen Beleuchtungsaperturen auch mit 
unkorrigierten Linsen ein direktes Elektronenbild von Atomdistan- 
zen zu erhalten. 

Betrachten wir die Diffraktionsstrahlen eines diinnen Kristalles: 
Wir blenden die nullte Ordnung und saémtliche héheren Ordnungen 
aus, was durchaus moéglich ist, und verwenden nur die diffraktierten 
Strahlen mit dem Beugungswinkel w zur Abbildung. Damit kénnen 
wir die Apertur fiir den Beugungsfehler unabhiangig von derjenigen 
fiir den spharischen Fehler machen. Der spharische Fehler aber 
kann beliebig klein gehalten werden, weil die Apertur innerhalb der 
diffraktierten Strahlen der Beleuchtungsapertur gleich wird. Die 
Berechnung der Abbildungseigenschaften der in dieser Weise be- 
nutzten Linsenzone ergibt einen gréssten s;harischen Fehler von 
angenahert 

AS =2C,: w?: Jo, 


wo C3 die Seidlsche Offnungsfehlerkonstante und 4w die Apertur 
im diffraktierten Strahl oder die Beleuchtungsapertur ist. Daraus 
berechnet sich fiir die Auflésung beispielsweise eines Kristallgitters 
von 2 AE Netzebenenabstand eine notwendige Beleuchtungsapertur 
von 


2A4w = 2:-10-5. 


Es sollte also auf diese Weise méglich sein, im Elektronen-Mikroskop 
der heutigen kommerziellen Bauart Atomabstinde aufzulésen, wo- 
bei allerdings alle Bedenken technischer Natur, die in letzter Zeit 
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gegen eine solche Abbildungsméglichkeit erhoben wurden, voll ins 
Gewicht fallen. 


Immerhin mag die Bemerkung deshalb von einigem Interesse 
sein, weil es nicht unméglich erscheint, eine Elektronenlinse zu 
konstruieren, welche in den Randzonen den heutigen Linsen iiber- 
legen ist, sofern eben die Abbildungseigenschaften in der Nahe 
der Achse beliebig schlecht sein diirfen. 


Photoeffekt bei Cs-O-, Cs-S-, Cs-Se- und Cs-Te-Photokathoden 


von W. BauMGARTNER und N. Scuartt, Institut fiir technische Physik 
(ETH., Ziirich), 


Eine Durchsicht der fiir den sichtbaren Spektralbereich gebrauch- 
lichen Photokathoden weist auf die hervorragende Stellung des Cs als 
Metall mit kleinster Ionisierungsenergie hin. In den Photokathoden 
mit Verbindungen des Cs als lichtempfindlicher Schicht werden 
weiter fiir Zellen grosser Empfindlichkeit bei Belichtung mit Weiss- 
licht thermischer Strahler bis jetzt nur Sauerstoff!), Antimon?) 
und Wismut?) in Betracht gezogen. Insbesondere fallt auf, dass 
von der Sauerstoffvertikalen des periodischen Systems nur der 
Sauerstoff selbst in prinzipieller und technisch orientierter Hinsicht 
naher untersucht wurde. Oxuprrn*) hat kurze Angaben iiber die 
Kombination Cs-S gemacht. Den Photoeffekt an mit Schwefel, 
Selen und Tellur behandeltem Kalium studierte Kiuce*). Er stellt 
nur geringen Einfluss des Anionwechsels fest und findet eine leichte 
Verschiebung des selektiven Maximums nach Rot mit zunehmendem 
Atomgewicht. Seine Werte sind: 


Sauerstoff 3950 A Selen 4250A 
Schwefel 4150A Tellur 43800A 


TIMOFEEW und Natimow®) fiihren Messungen an Schichten der 
Zusammensetzung Natrium-Sauerstoff-Schwefel aus und finden 
ebenfalls nur geringe Abhingigkeit im gleichen Sinne wie Kiucr. 
In russischen Laboratorien®) scheint Cs-S ebenfalls untersucht wor- 
den zu sein, doch fehlt iiber diese Untersuchungen nach zusammen- 
fassenden Berichten (SuHRMANN’)) eine Veréffentlichung. Beson- 
ders im Hinblick auf die Arbeit von Kiuce sahen wir uns veran- 
lasst, die Verhaltnisse bei Cs zu studieren im Hinblick auf evtl. 
selektive Maxima im Infrarot. Denn aus seiner Arbeit mit Kalium- 
kathoden war zu erwarten, dass Maxima von Cs-S, -Se und -Te zum 
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mindesten in der Nahe des infraroten Maximums von Cs-O liegen 
wiirden. 


Die Formierung wurde bei Ciasium-Schwefel variiert. Ferner 
wurde auf die Reinheit der Ausgangssubstanzen Schwefel, Selen 
und Tellur Gewicht gelegt, und. teilweise (aus praktischen Griinden 
nur bei Schwefel) ihre Herstellung nach verschiedenen Methoden 
durchgefiihrt. Es war aber keine wesentliche Verschiedenheit der 
Ergebnisse festzustellen; innerhalb der Variationsbreite der Resul- 
tate nach dem einen Verfahren liegen auch diejenigen der anderen. 

Die Zellen, in tiblicher Kugelform, waren mit Platinkontakt ver- 
sehen und enthielten eine Wolframspirale mit Silber zwecks Her- 
stellung einer undurchsichtigen Silberunterlage fiir die Photoka- 
thode. Fiir jeden der Partner Schwefel, Selen und Tellur wurden 
mehrere Zellen hergestellt, um so einen von speziellen Ergebnissen 
unabhiangigeren Uberblick zu gewinnen. Die Feststellung der spek- 
tralen Empfindlichkeit erfolgte mit Hilfe ees Doppelmonochro- 
mators und Thermoelement. Als Lichtquellen wurden Wolfram- und 
Quecksilberlampen benutzt, und der Verlauf der Charakteristik in 
einem nach kurzen Wellenlaingen durch die Glasdurchlassigkeit be- 
grenzten Bereich bestimmt. Laufend wurde wahrend der Formie- 
rung die Rotempfindlichkeit durch Filter vom Typ Jena RG8 
(50% Durchlassigkeit bei 6800 A) kontrolliert. Es wurden nie Werte 
des Verhiltnisses ,,Rotlichtausbeute zu Weisslichtausbeute gefun- 
den, wie sie bei Cs-O anzutreffen sind. 


Ergebnisse: 


Figur 1 zeigt die auf gleiche einfallende Energie reduzierten Emis- 
sionskurven. Sie weisen fiir alle drei Elemente 8, Se und Te 
ein Maximum im Gebiet zwischen 4000 und 5000 A auf, und 
zwar so, dass dessen Wellenlinge kleiner wird in der Reihenfolge 
S, Se, Te. Im gleichen Sinne nimmt die Grenzwellenlinge ab. Wah- 
rend sie fiir Cs-S 9000—10900 A betriagt, sinkt sie bei Te bis auf 
zirka 7500 A. Es ist dabei zu beriicksichtigen, dass die von der 
Cs-O-Zelle her bekannten Variationen der Wellenlaéngen von Maxi- 
mum und Grenze je nach Formierung und Behandlung der Zelle 
auch hier anzutreffen sind; durch zu geringen Einbau von Cs in 
die Schicht oder durch zu langes Erhitzen kénnen die Maxima in 
Wegfall kommen*), und es bleibt bloss der immer vorhandene 
Anstieg der Emissionskurve zu Maxima im Ultravioletten, wie sie 


*) Sie sind aber wesentlich stabiler als Maxima bei 5500 A infolge Cs-Uberschuss. 
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etwa von Fietscuer und Géruicn§) auch fiir Cs-O festgestellt 
wurden (Fig. 2). Die Abnahme der Maximumwellenlinge in der 
Reihenfolge 8, Se, Te ist nur schwach ausgepraigt, Umstellungen 
sind in Einzelfallen méglich und hangen von oft geringfiigigen 
Details in der Entstehungsgeschichte ab. Deutlicher ist dagegen die 
Variation der Grenzwellenlinge. Bei zweckgemisser, zusitzlicher 
Sauerstoffzufuhr resultiert ein Zwischenstadium mit ziemlich 


Empf. 








8000 10000 A(A) 
Fig. 1. 


gleichmissigem, spektralem Empfindlichkeitsverlauf im Sichtbaren. 
Etwas analoges wird von Géruicu °) bei der Kombination einer 
Cs-Sauerstoff- mit einer Cs-Antimon-Schicht erhalten. Wird die 
Sauerstoffzufuhr noch weiter getrieben, so tritt die Charakteristik 
der Cs-Oxydschicht auf. Uber die erreichten Empfindlichkeiten in 
 Amp/Lm orientiert die folgende Tabelle, die insgesamt die wich- 
tigsten Daten der Cs-O-, Cs-S-, Cs-Se- undCs-Te-Schichten angibt. 





Kathode Grenzwellenlange Wellenlange d. Empfindlichkeit 


é : in pA/Lm 
in A Max. in A T pg K 





Cs-O 10000 — 12000 7000 — 8000 30 — 50 
Cs-S 8500 — 10000 4750 — 5300 10 — 20 
Cs-Se 7500 — 8500 4750 5—10 
Cs-Te 7000 4500 5—10 




















Es ist schon friiher?®) auf den Vergleich von Lichtabsorptions- 
und Photoemissions-Spektrum hingewiesen worden. Fasst man spe- 
ziell die im sichtbaren Wellenlingengebiet vorhandenen Emissions- 
maxima ins Auge, so entspricht ihnen bei Cs-Antimon sowie etwa 
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Li-Antimon eine Absorptionsbande der emittierenden Schicht, da- 
gegen fehlt letztere fiir das infrarote Maximum der Cs-Sauerstoff- 
Kathode. Eine Orientierung iiber die in dieser Hinsicht bei Cs-S, 
-Se und -Te vorliegenden Verhiltnisse ist deshalb im Gange. Mit 
Quecksilberlampe, Quarz-Doppelmonochromator und Cs-Antimon- 
Zelle mit Quarz-Eintrittsfenster erfolgte die Messung der Opazitat 
von auf Quarz formierten Cs-O-Schichten. Reflexion und Absorp- 
tion der aufgekitteten*) Quarzplatten selbst wurde eliminiert durch 
Austausch der Messzellen gegen eine solche ohne Schicht. Man 


Opazitat von Cs—O (schematisch) 
---- Photoeffekte 








4000 
Fig. 2. 


erkennt aus der Kurve in Figur 2 zwei Banden im Gebiet 2700 A 
und 2500 A. Eine Arbeit von Raucn) zeigt ebenfalls fiir Cs,O die 
Maxima bei 2500 A und 2700 A. Sie gibt weiter ein Maximum bei 
3760 A, das wir nur andeutungsweise fanden (Anstieg je bei 3650 A 
und 3905 A). Der schwach ausgeprigte Buckel bei 3100 A kann 
vielleicht mit einer Absorptionsbande des K,O bei 3120 A in Bezie- 
hung gebracht werden. 


Bei Cs-S wurde der destillierte Schwefel sorgfaltig eingetrieben, 
bis Entfarbung des anfanglich aufgebrachten Cs-Films eintrat. Ge- 
nauere Durchmessung mit geeigneten Lichtquellen sowie Uberprii- 
fung von Cs-Se und Cs-Te sind im Gange. Bis jetzt liess sich fest- 
stellen: Die Photoemission von Cs-Sauerstoff- und Cs-Schwefel- 
Schichten im sichtbaren Wellenlingengebiet geht nicht parallel der 
Grundgitterabsorption. 


*) Kittmaterial ist Araldit, Ciba AG., Basel. 
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